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Fonctions d’excitation de la réaction (p,7n). (I) 
par J.-P. Blaser, F. Boehm, P. Marmier et D.C. Peaslee* 
Institut de physique de l’E. P. F., Zurich. 


(13. X. 1950) 


Summary. Excitation function and absolute cross section for (p,) reactions 
have been investigated for the following initial nuclei: Cu®*, Cu®, Zn®*, Zn8?, 
Zn*, Ag!7, Agi, Cq110, Cd111, Cd112, Cd114, Sn117, Sn12, Sn122. The excitation 
functions habe been measured by means of the stacked foils method using protons 
of 6,5 MeV energy, and the cross sections followed up to 10~2®cm?. The case of 
Cu®? has been examined with high resolution in the region of the threshold. The 
energy scale in the o(#) diagrams was plotted using stopping power values 
determined in the course of experiments. 

The results have been compared with the statistical theory of nucleus taking 
new theoretical values € > 1 for the sticking probability. Detailed discussion has 
been given in the case of Cu®* where the theory shows good agreement with the 
experimental curve down to the threshold. The values of ry are shown to agree 
well with that found by neutron induced reactions. 


I. Introduction. 


La théorie statistique du noyau') permet de calculer la section 
efficace des réactions nucléaires dans le cas ot le noyau initial dela 
réaction est composé d’un nombre suffisamment grand de nucléons. 
Un contréle expérimental de cette théorie peut se faire en déter- 
minant les sections efficaces 4 une énergie constante ou en mesurant 
cette section efficace en fonction de |’énergie de la particule inci- 
dente, la courbe d’excitation. Les travaux effectués jusqu’ici ont 
porté avant tout sur les réactions (d, —)?), («, — n)%) ainsi que sur 
les réactions (n, 2 n)*) et (n, p)*). D’aprés ces résultats, il semble bien 
que la théorie statistique, si elle ne livre pas toujours des valeurs 
précises, rende cependant compte des valeurs moyennes observées. 
Pour la réaction (p, n), il n’existe que peu de résultats expérimen- 
taux5-8), En particulier, le comportement de la fonction d’excita- 
tion n’a jamais été étudié dans le voisinage immédiat du seuil. Le 
travail présenté ici contient les résultats des mesures sur les éléments 
suivants: Cu, Zn, Ag, Cd et Sn (14 isotopes en tout), une compa- 
raison avec la théorie statistique et quelques considérations théo- 
riques. 


*) AEC Postdoctoral Fellow, now at Washington University. St. Louis, USA. 
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II. Méthode de Mesure. 


Une fonction d’excitation peut étre déterminée par deux métho- 
des différentes, dans le cas de la réaction (p, n). La premiére consiste 
& mesurer les neutrons émis par le noyau intermédiaire de la réac- 
tion. Cette méthode est la plus directe et donne immédiatement la 
section efficace absolue. Pour étre employée avec succés, elle pré- 
suppose que les protons primaires soient d’énergie variable dans un 
domaine considérable et que le bruit de fond dai au générateur ne 
soit pas génant. Ces conditions sont en général bien remplies par les 
générateurs électrostatiques. Cette premiére méthode ne permet 
cependant pas de séparer les réactions dues 4 plusieurs isotopes 
présents dans la cible. 


La seconde méthode, celle que nous avons utilisée, consiste & 
mesurer l’activité engendrée dans la cible. La détermination de la 
section efficace se fait alors indirectement a partir de l’activité 
absolue de la cible, & l’aide d’un schéma de désintégration. C’est la 
un désavantage certain, mais cette méthode permet d’autre part 
des simplifications: 

a) Il est possible, par l’emploi de la méthode des feuilles super- 
posées (sur laquelle nous reviendrons plus loin), d’obtenir toute la 
courbe d’excitation en une seule irradiation. 

b) A part la mesure du courant des protons incidents, aucune 
mesure ne doit étre effectuée dans les environs du générateur. Le 
bruit de fond ne joue aucun role, ce qui est spécialement avanta- 
geux lors de l’utilisation du faisceau déflecté d’un cyclotron. 

c) Il est possible de séparer les fonctions d’excitation de plusieurs 
isotopes présents dans la cible quand les périodes des isotopes radio- 
actifs formés par les réactions sont assez différentes les unes des 
autres ou que les radiations émises peuvent étre différenciées. 


A. Source de protons. 


La source utilisée est un cyclotron donnant des protons d’une 
énergie maximum de 6,8 MeV avec un courant interne de 200 wA. 
Aprés le déflecteur électrostatique, le courant est encore de |’ordre 
de 20 wA. Cependant, le spectre d’énergie des protons a une largeur 
d’environ 250 keV. Pour nos expériences, il est de toute premiére 
importance de disposer d’un spectre primaire aussi étroit que pos- 
sible, ce qui est obtenu & l’aide d’un monochromateur magnétique. 


Le procédé le plus simple consiste & utiliser pour ce monochroma- 
teur le champ résiduel de l’aimant du cyclotron. Aprés un déflecteur 





Fonctions d’excitation de la réaction (p, n). (I). 5 


électrostatique, la direction de la vitesse de la particule étant suffi- 
samment définie, sa trajectoire, pour une énergie donnée, est déter- 
minée par deux points. La figure 1 montre quelle est la disposition 
choisie : 


Déflecteur 
Fig. 1. 


Monochromateur et dispositif d’irradiation. 


Les protons émergent du déflecteur en A. En B et C, se trouvent 
les fentes déterminant |’énergie. Les fentes D sont larges et sont 
destinées & retenir les rayonnements diffusés lors de l’impact des 
protons sur le bord de la fente limitant le faisceau. Le tuyau T est 
en fer et protege le faisceau monochromatique du champ résiduel. 
Sa longueur est de 130 cm. La fente C est composée de deux piéces 
électriquement isolées. Elles sont reliées & un galvanométre diffé- 
rentiel servant & centrer exactement le faisceau et 4 un galvano- 
métre permettant d’estimer le courant total du faisceau en ce point. 
En H se trouvent deux disques porte-absorbants destinés aux 
mesures d’énergie et de pouvoir d’arrét dont nous parlons plus 
bas. La cible se trouve en J, 4 l’intérieur d’une cage de Faraday. 
Le courant de protons sur la cible est de ]’ordre de 0,5 wA. La 
largeur du spectre ne dépasse pas 20 keV*). 


*) Nous tenons 4 remercier ici Monsieur P. GiNTERT, technicien de notre cyclo- 
tron, de l’aide qu’il nous a donnée pendant la construction et la mise au point du 
monochromateur. 
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B) Méthode des jeuilles swperposées. 


La mesure d’une fonction d’excitation se fait de la maniére sui- 
vante: dans la cage de Farapay, en J, on place un certain nombre 
de feuilles minces de |’élément étudié, l’une derriére l’autre. Les 
protons tombant sur ces feuilles perdent graduellement leur énergie, 
au passage & travers la pile, tandis que leur nombre reste constant. 
Chaque feuille, étant & la fois absorbant et cible, est irradiée par des: 
protons ayant subi l’absorption des feuilles précédentes. Si les 
feuilles sont suffisamment minces (de l’ordre de quelques mg/cm?), 
on peut attribuer l’activité engendrée dans une feuille a |’énergie 
moyenne des protons au passage par son milieu. Seulement dans les 
cas ou la section efficace varie trés rapidement avec l’énergie (par 
exemple, dans le voisinage du seuil) il faudra introduire les correc- 
tions nécessaires. (Voir page 9). 

La forme de la courbe d’excitation est obtenue par la mesure de 
l’activité relative de chaque feuille irradiée. Cette mesure ne présente 
aucune difficulté dans le cas ou un seul isotope actif est formé par 
la réaction. Si l’on veut séparer les courbes d’excitation de réactions 
formant des isotopes de périodes voisines, la mesure devient beau- 
coup plus délicate. En effet, il faut alors pouvoir déterminer dans 
chaque feuille l’activité initiale de chaque période. Il faut ainsi con- 
naitre pour chacune des feuilles la courbe de décroissance avec 
précision. Comme le nombre de feuilles 4 mesurer est de l’ordre de 
vingt, un dispositif automatique s’impose. Nous avons construit 
Vappareil suivant: 

Sur la circonférence d’un disque de 50 cm de diamétre, sont 
disposés 18 porte-préparations en plomb épais. Au-dessous de ce 
disque, se trouvent 6 compteurs de Gricrr & fenétre frontale mince 
(mica), également blindés par du plomb. Des impulsions de com- 
mande sont données par une horloge synchrone. Elles déterminent 
le mouvement du disque qui améne les préparations actives au- 
dessus de chacun des compteurs pour une période de mesure donnée, 
ainsi que l’enregistrement photographique des résultats. Les blin- 
dages sont suffisants pour que le bruit de fond da a la préparation 
la plus active soit petit par rapport au nombre d’impulsions a 
enregistrer pour la préparation la plus faible. Avec notre appareil, 
il est sans autre possible de mesurer des préparations ayant un 
rapport d’activité de l’ordre de 10°. Dans les cas ow les périodes sont 
assez voisines, on place devant certains compteurs des absorbants 
sélectifs pour l’une ou |’autre radiation. 

Les enregistrements donnés par cet appareil permettent de dé- 
composer la courbe de décroissance de chaque préparation et de 
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déterminer la part de chaque période & un temps donné. L’activité 
d’une période en fonction de la position de la feuille pendant l’irra- 
diation donne la forme de la courbe d’excitation. Pour cette courbe, 
il reste & déterminer |’échelle d’énergie et l’échelle de section efficace. 


C) Echelle d’énergie. 


La détermination de |’énergie primaire des protons au sortir du 
monochromateur a été ramenée & une mesure de leur parcours dans 
laluminium*). Les calculs de SmrrH®) donnent avec une bonne 
précision le parcours moyen des protons dans |’Al en fonction de 
l’énergie primaire, H,. La longueur des parcours se mesure au 
moyen de disques 4 absorbants H (fig. 1). Chaque disque porte 6 
absorbants d’aluminium ayant des épaisseurs échelonnées de ma- 
niére & permettre une mesure de mg/cm? en mg/cm? aux environs 
de la fin du parcours. La position de ces disques peut étre choisie 
depuis le pupitre de commande du cyclotron en faisant tourner deux 
petits moteurs placés dans le vide. Pour chaque position d’absorbant, 
on mesure le courant de protons. Pour une épaisseur de 78,2 mg/cm? 
d’Al, ce courant primaire est diminué de moitié (parcours moyen). 
Cette valeur correspond 4 une énergie des protons de 6,45 MeV. 
Avant et aprés chaque irradiation et chaque mesure, nous avons 
contrélé cette énergie. La variation d’énergie observée au cours de 
l’ensemble des mesures n’a pas dépassé 30 keV. 


Si on veut connaitre |’énergie des protons au passage par une 
feuille donnée, c’est-a-dire l’échelle d’énergie de la fonction d’exci- 
tation, il est nécessaire d’avoir une valeur précise du pouvoir d’arrét 
de l’élément en question et de connaitre l’épaisseur des feuilles 
employées**). Les valeurs du pouvoir d’arrét données par BeTHE?®) 
ne sont pas suffisamment exactes. Nous avons donc mesuré, & 
Vaide du dispositif d’absorption décrit, les pouvoirs d’arrét de 
quelques éléments pour des énergies de 3 4 6,3 MeV. La mesure se 
fait en remplacant, pour le parcours total moyen des protons, une 
certaine épaisseur d’Al par une feuille de ]’élément étudié. On 
détermine ainsi |’équivalent en Al de cette feuille, c’est-a-dire son 
pouvoir d’arrét rapporté 4 celui de l’aluminium. Lorsque la feuille 
étudiée se trouve devant les absorbants d’Al, on obtient le pouvoir 
d’arrét pour une énergie voisine de l’énergie maximum des protons. 


*) Il n’est pas indiqué de prendre le parcours dans l’air comme référence, 
lorsqu’on a une grande densité de courant. L’air s’échauffe rapidement et on ne 
peut lui attribuer de densité précise. Dans notre cas, l’échauffement atteint plu- 
sieurs dizaines de degrés par seconde. 

**) Les feuilles minces utilisées ont été obtenues par laminage. 
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Le pouvoir d’arrét pour des énergies inférieures est obtenu en 
déplagant la feuille dans la pile des absorbants. 

La perte d’énergie des protons dans un élément de charge Z et 
poids atomique A est donnée par la formule bien connue: 


#2 Anty(z[n 29" —mna—m)—e]—a} 0) 


ou N représente le nombre des atomes par unité de volume, m la 
masse et e la charge de ]’électron, v la vitesse des protons et I le 
potentiel d’ionisation moyen de 1’élément. B? = v?/c?. C, est une 
constante. 

Le pouvoir d’arrét massique S d’un absorbant est le rapport du 
nombre de mg/cm? de cet absorbant au nombre de mg/cm? d’alu- 
minium produisant la méme perte d’énergie infinitésimale: 


dE 
az/° dz Jem? | 
eae dx/~\abs _ Al @Al mg/cm? (Al) (2) 





=] | ~ @2Xap50aps|  mg/em?(Abs) 
dz ea dE=(dE), dE=(dE), 


/ 


Le pouvoir d’arrét par électron est défini comme: 


1 dE 


Q.. ‘NZ dz |avs_ gy 2a Aare _ 0,482 et (3) 
Abs 


mee Wee ~~ Bays Aaa 
NZ dx \a) 





Le tableau I contient les valeurs obtenues pour S et Q. 
(EZ = 6,3 MeV): 
Tableau I. 





Elément | C Mica | Al Cu Zn | Mo | Ag Sn Au | Pb 





s 1,16 | 1,11 | 1,00 | 0,790 | 0,786 | 0,695 | 0,653 | 0,638 | 0,510 | 0,515 
Q 1,12 | 1,07 | 1,00 | 0,833 | 0,826 | 0,765 | 0,722 | 0,730 | 0,612 | 0,625 









































La représentation graphique de Q en fonction de Z permet une 
interpolation pour les autres éléments (figure 2). 

Les points mesurés sont sur une droite. BLocu?) a montré que, 
pour les atomes de charge assez grande, le potentiel d’ionisation I 
est proportionnel & Z, ce qui permet d’écrire, en négligeant dans (1) 
le terme relativiste et la constante C;: 


In (2 mv?) — In (const. Za p5) 
Q age (2 mv?) — in (const. Za) 4) 
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La constante de proportionnalité a été déterminée par Winson??) 
et est: 


met 
=11,5eV = 0,855 (5) 
Les considérations de Biocn ne valent plus pour des éléments 4 Z 
petit, ce qui pourrait expliquer la déviation observée pour le 
carbone. 

Les résultats de nos mesures du pouvoir d’arrét sont en trés bon 
accord avec ceux de Wison pour les protons de 3,5 MeV et ceux 
de KELLEy?*) pour des particules « de 27 et 28 MeV. 














5678 10 20 30 40 60 802 
Fig. 2. 

Pouvoir d’arrét par électron pour des protons de 6,3 MeV et variation du pouvoir 

d’arrét avec l’énergie, pour 3 valeurs de Z. 








Remarque. Dans le calcul de |’échelle d’énergie, il faut tenir 
compte de |’étalement de l’énergie ou «straggling» qui se produit 
lors du freinage du faisceau de protons. Cet étalement devient grand 
pour des énergies de l’ordre de la moitié de ]’énergie primaire et 
peut fausser considérablement |’allure d’une courbe d’excitation 
dans la partie de grande pente. 

En un point 2, du parcours (énergie moyenne Ey) le nombre de 
protons d’énergie H est donné par la répartition de Gauss: 


_ (E-E 


N(E)|,~e © (6) 
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Supposons que dans un domaine restreint la courbe d’excitation 
réelle puisse étre représentée par: 


o (B) =o (Ey) e#-#9 (7) 


Au point 2p, le straggling fera observer la valeur: 


+00 
[o@-N (aE 


F obs (Ep) =-— +00 


[xy@ dE 





| * fem 











$ 4 : + tm 

Fig. 3. 

Straggling des protons en fonction de l’énergie pour PAl, le Cu et l’Ag, et énergie 
des protons en fonction de l’épaisseur (mg/cm?) traversée. 


En introduisant dans (8) les fonctions (6) et (7), on obtient: 


a? 4? 
[bs | 2 


o (Hy) =i 
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(9) permet, par approximations successives, de trouver 
o(E) a partir de o,,,(£) 


La représentation graphique 3 contient les valeurs du straggling 
d’énergie pour des protons de 6,5 MeV dans 3 éléments. Elle a été 
établie au moyen de la formule de Bour!4): 


a2(R) =P J (35) °4 (10) 


E max 


qu’on peut mettre sous la forme: 


GES? | (H cu) 


E max 


ou dE/dx représente la perte d’énergie dans l’élément d’épaisseur dz. 





° 











2 7 & 7% % 7 7% 79 8 & MH 
Fig. 4. 
Straggling en fin de parcours dans l’aluminium et distribution d’énergie. 


La figure 4 montre le straggling théorique en fin de parcours dans 
lalurminium. Les points indiquent les valeurs expérimentales. 
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D) Echelle des sections efficaces. 


Pour obtenir l]’échelle des sections efficaces, il faut connaitre trois 
grandeurs: 


a) le courant des protons d’irradiation en fonction du temps, 
b) l’activité absolue d’un isotope formé & un temps donné et 
c) lépaisseur des feuilles irradiées. 


a) Lorsque la durée d’irradiation est du méme ordre que la 
période de désintégration la plus courte des isotopes étudiés, il faut 
pouvoir tenir compte de la perte d’intensité se produisant pendant 
Virradiation méme. Dans ce cas, l’activité mesurée doit étre attribuée 
au nombre de protons trouvés par ]’intégration de la courbe de 
courant multipliée par exp (— At), ou A est la constante de désinté- 
gration. 

Le courant entre la cage de Faravay et la terre est de l’ordre de 
0,5 wA. Un cable concentrique l’améne & un amplificateur 4 courant 
continu. Cet amplificateur comporte deux étages push-pull soigneu- 
sement stabilisés et permet de choisir des constantes de temps de 
0—100 sec. Une certaine constante de temps est cn effet nécessaire 
pour éliminer les variations rapides de courant inévitables dans 
Y’emploi d’un faisceau déflecté. La sensibilité maximum de |’ampli-- 
ficateur est de 10-§ Amp pour la déflection totale de l’instrument 
enregistreur. Quelques précautions sont 4 prendre pour éviter |’in- 
fluence du champ de haute fréquence de |’oscillateur du cyclotron 
sur l’ensemble du systéme enregistreur. 

b) L’activité absolue des préparations se détermine au moyen de 
compteurs de GricEeR. Selon les cas, nous avons mesuré soit la 
radiation y ou K, soit la radiation f. 

Pour les mesures absolues du rayonnement y, nous avons utilisé 
des compteurs 4 cathode de Bi dont nous avons déterminé la courbe 
de sensibilité*). Dans les cas ot plusieurs radiations y étaient pré- 
sentes, nous les avons séparées par des mesures d’absorption. La 
mesure absolue de l’activité en électrons positifs et négatifs s’effectue 
au moyen de compteurs 4 fenétre de mica mince. Leur sensibilité 
et l’angle solide ont été déterminés 4 l’aide d’une source de Ra D+ E 
étalonnée par le National Bureau of Standards. Les corrections 
nécessaires pour la diffusion et l’absorption dans la feuille active, 
dans |’air et dans la fenétre du compteur ont été appliquées. 


*) La courbe de sensibilité utilisée différe de celle de Brant et al!5) de + 40% 
dans la région de 500 keV et de + 10% dans la région de 1 MeV. Ces nouvelles 
valeurs ont été obtenues & partir de mesures de coincidences et vérifiées par la 
comparaison avec des préparations-étalon du N. B. 8. 
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Lorsque |’on connait l’activité absolue d’une préparation pour 
une radiation, il est facile de savoir, au moyen du schéma de dés- 
intégration, le nombre absolu de désintégrations. 

c) L’épaisseur des feuilles a été déterminée par pesage, par mesure 
d’absorption de rayons X et, dans certains cas, par absorption de 
protons. Cette derniére méthode est la plus exacte et donne égale- 
ment un point précis de ]’échelle d’énergie. 


III. Résultats. 


Nous présentons ici, sous forme de courbes, les résultats de nos 
mesures. Pour chaque élément, nous avons dessiné également les 
courbes théoriques pour plusieurs valeurs de 7) en posant 7=1, 
ce qui revient & supposer que le noyau intermédiaire ne peut se dé- 
composer que par |’émission d’un neutron (voir le chapitre IV). 
Remarquons ici que les courbes d’excitation sont bien déterminées 
par nos mesures jusqu’é la moitié de |’énergie primaire environ 
(3,5 MeV). Au-dessous de cette valeur, les corrections pour le stragg- 
ling deviennent importantes. En particulier, la position des seuils ne 
peut étre donnée avec exactitude, lorsque ceux-ci sont situés au- 
dessous de 3 MeV. 


1. Cu (p,n) Zn. 


Isotopes étudiés : Cu® et Cu, 
Epaisseur des feuilles: 8,3 mg/cm? pour la mesure d’ensemble 
et: 0,85 mg/cm? pour la mesure de précision au 
voisinage du seuil. 

Le Zn® se désintégre avec une période de T'/? = 38 min., par 
émission de positrons et capture K. Le schéma de désintégration a 
été donné par Brant et al!*). Nous avons mesuré I|’intensité des 
positrons et des photons d’annihilation en tenant compte des 
valeurs f* /f* de chacun des trois spectres partiels. La section 
efficace & 6,3 MeV est: 


[3 mev=28 10-*%cm? 
La courbe d’excitation présente au seuil (4,2 MeV) une partie verti- 
cale. Le cas du Cu® est examiné en détail au chapitre IV. 
Zn®, (T'2 = 250 d). 


Le schéma de désintégration est connu?’). Rayonnements mesu- 
rés: positrons et rayonnement y nucléaire. 


Ss 3mev =48 . 10-*cm? 
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2. Zn (p,n) Ga. 
Isotopes étudiés: Zn®*, Zn®? et Zn®. 
Epaisseur des feuilles: 4,7 mg/cm?. 
Ga®, (T!2 — 9,2h). 
Le schéma de désintégration a été établi récemment #4). Pour la 


détermination de la section efficace, nous avons mesuré les positrons 
et les rayons y. Sa valeur est :. 


Cass wev=16 10-*%cm? 


Le seuil de cette réaction est trés élevé: 6,05 MeV. 









































2025 30 35 40 45 50 55 60 65 &,(Mev) 
Fig. 5. 
Courbes d’excitation des réactions Cu? (p, n) Zn® et Cu® (p, n) Zn®. 
Ga’, (T1/2 — 8,26 d). 
Le schéma a également été établi?4). En nous basant sur une 
mesure des électrons de conversion, nous obtenons: 


963 mey =32 10-*%*cm? 
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Ga®®, (T'2 — 68 min.) 


En nous servant des résultats de la référence), nous avons trouvé, 
par une mesure des positrons et du rayonnement d’annihilation: 


Ce3mev= 50 107% cm? 


o (cm?) 
10-28 








10-24 
r 8 
r 6 
tr 4 


. 2 























107-28 

















| 
20 25 30 35 40 45 SO 55 60 65 E,(Mew) 
Fig. 6. 
Courbes d’excitation des réactions: Zn®* (p, n) Ga®*, Zn®? (p, n) Gas? 
et Zn®8(p, n) Gas, 





3. Ag (p,n) Cd. 


Isotopes étudiés: Ag?®? et Ag? 
Epaisseur des feuilles: 5,07 mg/cm? 
Cdte?, (72 — 6,7 h). 


Le schéma de désintégration est connu avec beaucoup de certi- 
tude?’). Les électrons de conversion de la transition isomérique ont 
une trés petite énergie et se prétent mal & une mesure absolue. Nous 
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avons donc mesuré la radiation K. L’étalonnage en sensibilité K 
(des lignes de l’Ag) d’un compteur a fenétre trés mince a été fait 
a l’aide d’une source de Cd’. Cette source, obtenue par évapora- 
tion de Cd?®’ sur une feuille extrémement mince de zapon, est 
placée, ainsi que les compteurs, dans le vide. On peut mesurer ainsi 
soit le rayonnement K et e~ soit, en absorbant le rayonnement e-, le 
rayonnement K seul. Comme le rapport K/e- est connu, on peut 
calculer directement la sensibilité du compteur pour le rayonnement 
K. Elle était, dans notre cas, de 0,75 %. 
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20 25 30 35 40 4s 50 55 60 65 E,(Mev) 
Fig. 7. 
Courbes d’excitation des réactions Ag?®? (p, n) Cd1°? et Ag? (p, n) Cd. 


La section efficace trouvée est de: 
Ssmev=11 10-%cm? 


Cd109, (Tw2 — 250 d) 


Le schéma de désintégration est semblable & celui du Cd?° 19), 
La mesure absolue a été faite par la méme méthode. 


963 mev =9,5 107*%cm? 





Fonctions d’excitation de la réaction (p, n). (I). 


4. Cd (p,n) In. 


Isotopes étudiés: Cd11°, Cd441, Cd112, Cd144 
Epaisseur des feuilles: 4,92 mg/cm?. 


In11° (71/2 — 66 min.) 
Emet un spectre simple de positronst). Si l’on suppose qu’il s’agit 
la d’une transition permise, on doit accepter un rapport f* /f? = 1,5. 


On trouve alors: ‘ ee 
Ssmev=11,5 10° cm 


oe 
(om?) 






































2025 30 35 40 45 50 °&55 60 65 E, (Mev) 

Fig. 8. 
Courbes d’excitation des réactions Cd!° (p, n) In19, Cd111 (p, n) In11, Cd112 (p, n) 
In"? et Cd™4 (p, n) In", 


In741 (TV? = 2,7 d). 
Se désintégre par capture Kt). Le nombre de désintégrations a 
été trouvé par la mesure des rayons y et des électrons de conversion. 


Ssmev=19 107% cm? 
In112, (T"2 — 23 min.) et son isomére In112 (T'? = 9 min.) 


) Voir les références données par Mattauch-Flammersfeld, Isotopenbericht (1949). 
2 
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Le schéma de désintégration donné par Braptt) ne contient pas 
le rapport d’embranchement de la désintégration. Ce rapport peut 
étre estimé a l’aide de la théorie de Fermi, de méme que les rapports 
f*/f**. La transition isomérique est presque entiérement convertie, 
par suite du grand Al de la ligne y. Avec un coefficient de conversion 
a = 90%, on obtient: 


‘is -26 oy2 
Sosmev= 9 10° cm 






































202530 35 40 45 50 55 60 65 E,p(MeW 
Fig. 9. 


Courbes d’excitation des réactions Sn1!7 (p,m) Sb117, Sn22° (p,) Sb12°, Sn122 
(p, n) Sb222. 


In™4, (TY2 = 48 d). 


La désintégration est assez bien connue?®). Le mesure des élec- 
trons du spectre de 1,98 MeV et de la transition isomérique donne: 


ec —26 an2 
Sesmev=4;/ 10° cm 





Fonctions d’excitation de la réaction (p, n). (I). 


5. Sn (p,n) Sb. 


Isotopes étudiés: Sn14’, Sn?2°, Sn122, 

Epaisseur des feuilles: 6,0 mg/cm?. 
Sb127, (TV2 = 2,8 h). 

Cet isotope se désintégre avant tout par capture K. Le schéma 
de désintégration n’est malheureusement pas connu. Nous avons 
mesuré, dans un spectrographe 4 lentille, plusieurs lignes y et, 
entre autres, une ligne de 155 keV fortement convertie. (Les résul- 
tats détaillés seront publiés ultérieurement.) En nous basant sur 
nos résultats provisoires, nous avons: 

Sesmev= 7:0 10-*cm? 
Sb22, (71? = 14,5 min.). 


Nous avons étudié le schéma de désintégration de cet isotope. (Il 
sera également publié ultérieurement.) En mesurant les positrons et 
leur rayonnement d’annihilation, on trouve: 


%smev=12 10-*cm? 
Sb122, (TH? = 2,68 d). 


Le schéma de désintégration est connut). Une mesure des élec- 
trons donne pour la section efficace: 


™ —26 om2 
O.3mev=14 10°“cm*. 


IV. Considérations théoriques. 


1. Rappel de la théorte des réactions nucléatres. 


Dans les environs d’une résonance isolée, la réaction (p, n) peut 
étre décrite par la formule de Breit-WicNErR, donnée par plusieurs 
auteurs?2—*6) ; 


pil py 
A? (2J +1) Py P bg 


oo 
Pp r 4 





(12) 


La longueur d’onde du proton incident s’exprime par 


1 i 
aa 49-5, Vous, 
” pp 


ot M,’ est la masse réduite du proton et HE, son énergie cinétique. 
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Avec E, en MeV et A pour le poids atomique du noyau initial de 
la réaction, on a: 


_ 45-10% em ;At+1 





1/2 
Teorey (a) 


Le facteur 
2J+1 
(28+1) (22+1) 


représente un poids statistique. I est le spin du noyau initial, S 
celui de la particule incidente (dans notre cas S = 1/2), et J le spin 
du niveau de résonance excité dans le noyau intermédiaire. Dans le 
terme de résonance, ie et IY, les demi-largeurs se rapportent 
respectivement & la création (décomposition) de l'état intermédiaire 
par absorption (émission) du proton (neutron). J) se compose des 
IY: correspondant aux moments angulaires orbitaux de la particule 
incidente. 

> signifie que la sommation sur | n’est effectuée que pour les 
us 

sehaes permises par la loi de conservation entre J, S et J. Une 
décomposition semblable pourrait étre faite pour JY en remplacant I 
par le spin F du noyau final. La demi-largeur totale IY décrit la 
désintégration du niveau intermédiaire par tous les modes possibles 
(émission de neutrons, protons, photons...) d’aprés la loi 


exp {- Ty. ot M=(¥+ N+ +---). 


L’énergie cinétique du proton pour la résonance est E, = EY; la 
formule (12) s’adapte & toute réaction (a l’exclusion de la diffusion 
élastique) par la substitution appropriée des indices p et n. 


Dans toutes les expressions semblables 4 (12) IY et IY repré- 
sentent la somme sur tous les niveaux possibles du noyau {final 
associé. Par exemple, si le noyau résiduel a des niveaux de spin F 
et d’énergie d’excitation 4”, nous écrirons d’une maniére symbo- 


lique: 
IY (E,) = >’ Iy:? (E,- A*) (18) 
S 
Ici E,, est l’énergie maximum du neutron laissant le noyau résiduel 
dans |’état fondamental. Seuls, les termes ot: (H,, — A*) est positif 
participent & la somme. Pour une réaction (p, n), E, = E, — Eg si 
E, est l’énergie du seuil. De plus, des considérations statistiques sur 





Fonctions d’excitation de la réaction (p, n). (I). 21 


l’addition des moments angulaires F et S (spin du neutron émis) mon- 
trent que: 


Ts? an 5? gern i (14) 
l 


avFO 1; |J-F\|<Il<J+F 
wry _ F+1 ? = 1 
Moses l=Jd(F+>) 


— 51 ; 1=F—(J+3) 





a” F) — 0 dans les autres cas 


Ici | représente le moment angulaire orbital du neutron émis. 
D’autre part, on admettra que JY"! s’exprime par: 


y= IST yk, T (,) (15) 


ou JY? est un élément de matrice nucléaire indépendant de E,, et 
T' (E,) le facteur de transmission fourni par la mécanique ondula- 
toire pour la pénétration d’un neutron a travers la barriére de 
potentiel correspondant au moment angulaire |. 


Des considérations analogues valent pour IY, IY... et toutes les 
autres demi-largeurs contenues dans JY si l’on transforme comme 
il se doit la structure des niveaux du noyau final et qu’on change 
certains facteurs dans (14) et (15). Dans l’analyse présente, 
IY ~ I¥ + IY. puisque tous les autres processus en compétition 
peuvent étre négligés. Pour IY les équations (13) — (15) restent 
valables si l’on remplace T' par P’, la fonction de pénétration ap- 
propriée au champ de Coulomb. 

Si la détermination expérimentale de EH, n’est pas assez précise 
pour séparer chaque niveau de résonance, |’équation (12) devra étre 
ramenée & une moyenne effectuée sur un certain nombre de réso- 
nances voisines. Supposons que dans le domaine d’énergie considéré 
D’> IY soit la distance moyenne entre les niveaux de résonance 
de moment angulaire J. La section efficace moyenne est alors: 


Ey+D9/2 ru 

apy he ee : 

(7 =a A, 2(2I+1) pts In pi res “ 
Ey—D/2 





Comme DY IY, nous pouvons remplacer les limites de |’intégrale 
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par — co et + oo en ne faisant qu’une erreur petite, de sorte que: 


eit 2942 ee 

(Fyn) =2n 4; 2(21+ 1) or Dri 

La section efficace moyenne totale se trouve en effectuant la somme 

sur tous les J possibles, de 0 & oo. Si certaines valeurs de J n’existent 

pas dans le domaine d’énergie considéré, on en tiendra compte dans 

(17) en donnant au DY correspondant une valeur exceptionnellement 
grande. 


On peut montrer??-*) que pour la formation du noyau intermé- 
diaire I¥;' est proportionnel & la fonction de pénétration de 
Coulomb P= Spr ot g’(R) est la fonction d’onde d’une 


onde plane entrant dans le champ de Coulomb, prise 4 R, le rayon 
nucléaire. Il y a en outre des indications?*)?”) montrant que 
I¥;' ~ DY tout au moins dans la région ot D’> IY. 

Nous pouvons donc écrire: 


(17) 


sza1 it, 
(Op. = 7 S-GTsi (3) P'(E,) &' (E,) (18) 


Ty" (Ey) 


eA) 


(18a) 


On suppose ici que & (H,) est une fonction variant relativement 
lentement par rapport & P', DY et méme A? ~ E>!. Dans la région 
de faible énergie, ot DY IY, il est certain?*-?”) que le terme prin- 
cipal de é7' est proportionnel 4 /H,. Pour de plus grandes énergies, 
ou DY = IY Vallure de &' devient beaucoup plus compliquée et 
dépend du modéle utilisé pour le noyau®’). (I¥/I’) = nJ représente 
la probabilité relative que le noyau intermédiaire émette un neutron. 

&/,'(E,) a une signification physique simple. Supposons tout 
d’abord que 7! (E,) = &'(E,) soit indépendant de J. La section 
efficace totale sera alors, en tenant compte de (18): 


— 23+1 
pn = Di Opn = 7452) sears 2 (22+ 1) tin dy Pi (Ey) FE) (19a) 


En supposant de plus que 77 = 7, et renversant l’ordre des som- 
mations sur | et J nous avons: 


2J+1 
———— = (21+1 
& Belen ( ) 
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ot. J(l) est ensemble des J permis par les régles de sélection pour 
un | et J donnés. Ainsi: 


n #3 3" Q1+3)$'(E,) P'E,) ) = jin 55 (E,) 05 E,) (190) 


Dans |’équation (19b) 7, représente la probabilité relative moyenne 
de l’émission d’un neutron et o/(E,) est la section efficace géomé- 
trique du noyau pour des protons d’énergie EH, et de moment angu- 
laire orbital 1. C’est pourquoi &'(H,) peut étre interprété, d’une 
maniére classique?) 2%) 34), comme la «sticking probability» pro- 
babilité qu’ont les protons incidents de moment / de former un 
noyau intermédiaire aprés avoir atteint la surface du noyau. D’aprés 
cette représentation classique § (H,) devrait rester plus petit ou 
égal 4 1, pour toutes les énergies et devrait étre voisin de 1 pour un 
E, suffisamment grand (correspondant a une énergie d’excitation du 
noyau intermédiaire de l’ordre de 8 4 10 MeV). Ce qui suit montre 
cependant que cette notion doit étre modifiée. 

De méme, on pourra noter &/>! (H,) pour la «sticking probability » 
de formation d’un noyau intermédiaire de spin J par un proton de 
moment angulaire orbital I. 


2. Probabilité d’adhésion (Sticking probability). 


L’équation (18) a été déduite plus haut, dans l’hypothése que 
IY / DY <1. Il est cependant évident que cette formule est valable 
pour tout IY/ DY 4 condition que &7:’(E,) soit défini d’une maniére 
adéquate. Dans les cas ot E, est trés grand, c’est-a-dire quand 
I¥/D7=> 1 on peut mettre &! sous une forme explicite au moyen 
d’un modéle simple*®) et fort plausible. Pour une grande énergie, 
le noyau peut étre considéré comme un milieu ot |’absorption est 
trés grande de sorte qu’il n’y a pas de réémission des particules inci- 
dentes aprés leur capture. Dans ce cas, on obtient: 


P(E,) £7" (E,) = “9 ten: WB 


Jo, |? + 2y+ y*? |r,’ |? Vo+ £, 





ot. Vy ~ 20 MeV est l’énergie potentielle du nucléon dans le noyau. 
Dans la notation de la référence*®), 


%)= 9 =|0,\e% 


dv, 


Ten = 1"1e 
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On peut écrire la fonction v, et ses dérivées en séparant les parties 
réelles et imaginaires: 
[o’|2 R24 "2 


y= R+il; j=R+il) Shp = sata (21) 





+ 
On peut se contenter ici de l’approximation de WKB puisque ces 
expressions, dépendant du modéle et du rayon nucléaire, ne sont pas 
connues avec précision. I] vient alors: 


| oy’ |? 


| », |? 


VR) =F (4) + SP Arla) a) 


(22) 


| 


1 
~_|V(R)—-E 





V*(R) est la barriére de potentiel 4 la surface du noyau, y compris 
la force centrifuge et la force de Coulomb. Il est & remarquer que 
(22) est valable pour E, $ V'(R) et est moins exacte pour 
E,~V*(R). Tenant compte du fait que 1/|v,|? = P*, on obtient 
avec (20): 





4y 
ft (EL) ws (28) 
. 142y Ply a Bol 


Vo+#, 


Dans le cas contraire, lorsque les niveaux sont complétement 
séparés, la probabilité d’adhésion peut étre donnée explicitement, 
comme en (18a). D’aprés la référence*®) il est plausible d’écrire la 
régle générale: 

put 2 
re “eS y P , 


de sorte que pour IY/D/ <1 
&(E,)=4y (24) 


Les fonctions (28) et (24) sont dessinées (figure 10a, b) pour les cas 
du Cu et du Cd"*. En ligne pointillée, on a dessiné &, la proba- 
bilité d’adhésion moyenne. Pour ]’équation (24) & = &. 


Il y a naturellement une région intermédiaire ot IY ~ DY et ot 
ni l’une ni |’autre des approximations ne sont bonnes. Par bonheur, 
cette région de transition n’est probablement pas trés étendue pour 
la plupart des noyaux et dépend du seuil d’énergie Ey pour |’émission 
de neutrons. Pour Ey < E, < (E,+142 MeV), IY et, de ce fait, IY 
augmente rapidement avec E,, le terme le plus grand allant comme 
VE,—E,. Une augmentation aussi.rapide de I’/D/ ne se produit 
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que dans ce domaine et correspond donc au passage de (24) a (28). 
En se basant sur le peu de connaissances dont on dispose sur la lar- 
geur et la densité des niveaux nucléaires, on peut admettre que, 
pour des noyaux de la région du Cu®, IY/D’<1 pour E, (seuil) 
et 21 pour (EZ, + 0,5 MeV). Pour des noyaux de la région du 
Cd112 [Y/DY <1 pour Ey et 21 pour (Ey + 1 MeV). 


& pour Cu 6s 











8 10 2 % 6 —& (Me) 
Fig. 10a. 
Probabilité d’adhésion pour protons. Cu®°. 


© pour Ca’” 








@ 10 2 % 16 E, (Mev) 
Fig. 10b. 
Probabilité d’adhésion pour protons. Cd122. 


Ainsi, pour la discussion qui suit, nous admettrons que la région 
de transition a une largeur de 1—2 MeV et que sa limite inférieure 


se trouve au seuil de la réaction (p, m). Les courbes pour E sont suf- 
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fisamment indépendantes de Z et A de sorte que nous pouvons 


prendre E de la figure 10 a pour tous les isotopes du Cu et du Zn et 
de la figure 10b pour tous les isotopes du Ag, Cd, Sn. Les courbes 


calculées sont adaptées aux courbes mesurées en prenant & dans 
(23) pour des énergies dépassant le seuil de 2 MeV. Pour le domaine 
d’énergie inférieure (jusqu’au seuil), o est calculé dans (24) avec la 
méme valeur de ro. La situation n’est ainsi pas tout & fait satisfai- 
sante en ce qui concerne le calcul de € mais l’incertitude est limitée 
tant dans son étendue que dans son importance. 

Remarquons que dans les deux équations (23) et (24) &' peut aug- 
menter jusqu’a la valeur limite de 4. La figure 10 montre que pra- 
tiquement &'< 2. Plusieurs résultats expérimentaux 29) 31), in- 
diquaient déja pour ¢ une valeur dépassant 1. Du reste, l’équation 
(23) montre que pour EH, > co § > 4]n 4/,; = 1,15 de sorte que 
méme pour les plus hautes énergies ou le modéle statistique est 
valabie, ne se rapproche pas de la limite classique 1. I] faut cepen- 
dant remarquer qu’il n’existe aucun argument théorique contre un 
— > 1. Le concept de «probabilité d’adhésion» n’a de sens physique 
que par rapport & un modeéle classique et c’est dans ce cas seulement 
qu’on doit s’attendre & un € < 1. Mais les sections efficaces dépen- 
dent fortement de Ja barriére de pénétration, phénoméne non clas- 
sique. Il n’y a donc pas lieu de s’étonner que &' dépende également 


des fonctions de pénétration, comme on le voit dans (23) et puisse 
prendre des valeurs non classiques > 1 tant que H, > V'(R). Dans 
le produit o! &' les deux facteurs ont un comportement classique 
(ou non classique) dans la méme région d’énergie, et l’on ne peut 
affirmer que l’un des facteurs est classique tandis que l’autre ne 
l’est pas. 


3. Méthodes de calcul. 


Les fonctions de pénétration P* ont été obtenues par la méthode 
suivante, ne donnant que des valeurs approximatives, mais permet- 
tant und bonne estimation des erreurs commises. Konopinski et 
Brtue*!) donnent und formule approchée pour le calcul de o,: 


o,=2 2 5 (21+1) P*(Z, R; E,) (25) 


ot R=r, A" est le rayon nucléaire. Wertsskopr®?) donne des 
valeurs de o, calculées avec une approximation un peu différente 
pour quelques Z, A et 79. Pour ces cas précis, il est possible de 
comparer les courbes d’aprés Konopinski et Brtue & celles de 
WersskoprF (respectivement o*# et o”). Les courbes sont presque 





Fonctions d’excitation de la réaction (p, n). (I). 27 


paralléles dans un grand domaine d’énergie, au-dessus et en dessous 
de la barriére de Coulomb, o” étant plus grand que o%, La diffé- 
rence relative peut étre exprimée par: 


Ww KB 


‘ o” —o 
38— —y- (26) 


et a été dessinée en fonction de Z dans la figure 11. 


€ = Ge-% 
2 05x 








20 30 40 50 
Fig. 11. 
Différence relative de o” et de oX2. 


Les courbes de o%? et o” ne sont pas paralléles au voisinage de la 
barriére (0,8 < E,/B’ < 1,2). o” présente une bosse convexe et 
oX® une discontinuité. Si l’on nivelle les deux courbes dans ce 
domaine, on trouve pour ¢ la méme valeur que celle trouvée pour des 
E,/B’ plus grands et plus petits. Ainsi, ¢ est & peu prés une cons- 
tante dans le domaine 0,5 < E,/B’ < 1,5. 

Dans le cas général ot il était impossible d’établir la comparaison 
entre o” et oX, nous avons procédé de la maniére suivante: nous 
avons calculé o*# d’aprés la référence*?) et tracé une courbe mono- 
tone dans la région de la barriére, de H,/B’ = 0,8 4 1,2. Ensuite, 
toute la courbe a été augmentée d’un facteur clonné par la figure 11, 
ce facteur étant également pris comme mesure de |’erreur. Ainsi 


o,=o0%F (1+ e)te0%? (27) 


ot le second terme représente |’erreur. Cette formule a été utilisée 
pour calculer toutes les courbes de comparaison aux mesures. 





28 J.-P. Blaser, F. Boehm, P. Marmier et D. C. Peaslee. 


Remarquons ici que l’erreur ¢ n’est pas grande par rapport aux 
inexactitudes des mesures. 

Les sections efficaces partielles o!, correspondant 4 des protons 
incidents de moment / ont été calculées 4 |’aide des formules de la 
référence®*) pour P'/P® et en normant les résultats de sorte que: 


o5= S)o= 4? POS (21-+ 1) pp (28) 


Pour |’étude plus détaillée du Cu®, les of, ont été calculées pour 
| = 0 jusqu’al = 5. On trouve que 1/2 o1 = 0° > o? > --- > 100 0°. 
La probabilité relative qu’un neutron soit émis est 


m= TT + T+ Ty +++); 


les autres réactions en compétition, telles que |’émission de parti- 
cules a pouvant étre négligées pour de telles énergies d’excitation. 
Le terme JY, demi-largeur partielle pour |’émission d’un rayon y, 
est approximativement une constante indépendante de 1|’énergie 
d’excitation, petite par rapport 4 IY et IY. Les quelques données 
expérimentales 2) 2”) dont on dispose montrent que pour des 
noyaux voisins du Cu JY < JY (E,, = 50 eV) et pour des noyaux 
voisins du In IY ~ IY (HE, =8,6 keV). Dans nos expériences, E,, est 
mesuré en MeV. Ainsi, IY peut étre toujours négligé et nous écri- 
rons: rv 
> a n 
nT (29) 
En calculant IY et IY d’aprés les formules (18) — (15), nous ad- 
mettons que 


Fl__ yu Fl_. yu 
x =I, x =I, 


indépendamment de J et F. Ceci est une approximation, mais le 
modeéle statistique permet de croire que les exceptions & cette régle 
ne seront pas importantes. (Du reste, on ne connait rien au sujet 
de ces éventuelles variations.) Ceci dit, nous obtenons IY¥!(E,) 
directement & partir des o5(H,) de l’équation (24) par la relation: 


Dike ¢ E,o 
5) ve ee (80) 


2 
a mA} (21+1) 


Le procédé que nous venons d’exposer est en tout cas plus sfir que 
celui qui consisterait & calculer P' directement & partir de la réfé- 
rence®?), 
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D’une maniére analogue, la demi-largeur pour |’émission de neu- 
trons est donnée par: 
Ty (En) 
— =VE, T'(E,) (31) 


ou E, est l’énergie cinétique d’un neutron et T'(E,) le coefficient 
de transmission pour la pénétration de la barriére du moment angu- 
laire, sans forces de Coulomb. Il va de soi que T' =1 quand le 
moment angulaire est nul. Pour !/+0 on a l’expression”®) : 





: 2 
T's | siya} pour T?<1 (32) 
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Fig. 12. 


riFiir, et F/T, pour le Cu®. Seuil & 4,22 MeV. 


Dans cette formule 


—_ - 2ME, A ‘ = 1/3 
x=kR avec k= a ae R=r,A 


A est le poids atomique du noyau initial (ou final). 





30 J.-P. Blaser, F. Boehm, P. Marmier et D. C. Peaslee. 


Comme exemple, les courbes de TY”™/I, et I™/Ii, sont 
représentées dans la figure 12, pour le cas du Cu®* comme noyau 
initial, en tenant compte du seuil situé 4 4,22 MeV. La valeur de 
7) en accord avec les mesures de réaction (p, ) a été choisie égale 
& 1,48 - 10-15 cm. 

Toutes les considérations basées sur un modéle statistique mon- 
trent que Ti we IT x TI,, cest-a-dire que les différences de 
moment angulaire et de force de Coulomb ne se font remarquer 
qu’en dehors de la surface du noyau. La figure 12 nous fait voir une 
particularité en accord avec cette supposition: I’, et I’, sont sou- 
vent du méme ordre de grandeur pour un certain | bien qu’on ait 
en plus la barriére de Coulomb B = 7,2 MeV pour les protons. Ceci 
provient du fait que les protons ont une énergie cinétique supplé- 
mentaire de 4,22 MeV qui joue un réle appréciable pour la décompo- 
sition du noyau intermédiaire, tout au moins pour les énergies 
voisines du seuil. 

On calcule JY selon les formules (18)—(15) 4 l’aide des expres- 
sions IY¥’, On effectue la somme sur tous les 1, F et tous les A¥ 
possibles du noyau final. Pour le calcul de JY il est possible de 
simplifier sensiblement le calcul au moyen d’approximations n’in- 
troduisant que des erreurs de l’ordre de quelques pourcents. Une 
telle simplification ne peut étre faite pour ie calcul de J¥. La 


méthode est exposée plus bas, dans le calcul détaillé s’appliquant 
au Cu®, 


4. Comparaison avec l’expérience. 


Les figures de la partie expérimentale de ce travail contiennent 
les valeurs mesurées et les valeurs calculées de o,,. Le calcul des 
courbes est effectué d’aprés (19b) et 7, = 1 avec le € donné par 
l’équation (24). 

Si l’on compare les courbes mesurées aux courbes calculées, on 
voit deux particularités importantes: premiérement, bien qu’il y ait 
un bon accord pour les énergies situées assez loin du seuil, les 
courbes expérimentales passent au-dessous des courbes calculées 
aux énergies d’environ 1 4 1,5 MeV au-dessus du seuil. Cette carac- 
téristique semble étre générale et s’appliquer & chaque noyau. Les 
isotopes pour lesquels cette particularité n’est pas évidente sont 
ceux dont le seuil est si bas que la barriére de Coulomb masque 
observation dans cette région. Ce fait peut étre expliqué par une 
variation de 7, avec E, comme le fait voir la figure 13. 

Ainsi, il faut admettre une augmentation lente de 7, immédiate- 
ment au-dessus du seuil. L’allure «normale» a& laquelle on doit 
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s’attendre pour une réaction dans laquelle le seuil est E, <0 est 
également dessinée dans la figure 13. L’allure de la courbe 18 doit 
étre rapprochée du fait signalé au sujet des courbes 12: Ij et I} 
ont & peu prés le méme ordre de grandeur, & cause de la différence 
dans les énergies des seuils. Ceci n’est pas le cas pour les réactions 
avec E,< 0 ot I} <I} et ot le seul facteur en compétition est 
Ty. I'y lui-méme devient négligeable par rapport 4 I, pour les 


” neutr 














05 1,0 15 2,0 £,—E, (MeV) 
Fig. 13. 


Variation observée de 7 pour la réaction (p, ”) et allure de 7 pour des réactions & 
seuil «normal» E, < 0. 


petites énergies, comme nous |’avons montré. Plus bas, on trouvera 
un essai plus quantitatif de calcul dans les environs du seuil, pour 
le Cu®, 

Le seconde particularité des courbes mesurées réside dans le 
fait qu’il faut des valeurs différentes de ry pour chaque isotope d’un 
méme élément pour obtenir le o,, mesuré aux grandes énergies. Il 
semble qu’il s’agisse la d’un fait réel ne pouvant étre expliqué par 
les erreurs de mesure possibles. 


5. Le cas du Cu, 


La mesure de la fonction d’excitation du Cu® est spécialement 
précise. Le seuil étant élevé, l’échelle d’énergie est facile & déter- 
miner (le straggling est faible), et la mesure de la courbe d’excitation 
peut se faire trés prés du seuil. Le schéma de désintégration est 
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connu avec beaucoup de certitude. C’est pourquoi il est intéressant 
de calculer 7, d’une maniére détaillée. Ecrivons |’équation (19a) de 
la maniére suivante: 

Cnn = a oF n°, 


op = A, Tate a ») (Hy) = Taren , oe? og! (38) 
ou 7% est donné par (29) et o' par la méthode exposée dans le para- 
graphe 3. Dans ces calculs, on se sert de l’équation (23) pour &". 

Pour déterminer IY dans le calcul de 7, on utilise les courbes de la 
figure 12 et les équations (13)—(15). Il faut tenir compte, pour les 
énergies dépassant le seuil de 0,5—1,0 MeV du fait qu’aprés |’émis- 
sion du neutron, le noyau de Zn®* peut étre dans un état excité. 
Puisque |’on ne sait rien de ces niveaux, on est amené & faire, au 
sujet de leur énergie et de leur spin, les suppositions les plus plau- 
sibles. I] est clair que, par un choix approprié de ces niveaux, il est 
possible de reproduire toute courbe expérimentale. Ce choix n’est 
probablement pas univoque. Cependant, il est probable que, dans 
un noyau de poids atomique 638, le premier niveau excité se situe 
au moins a 0,5—1,0 MeV au-dessus de |’état fondamental. Ainsi, 
pour cette région d’énergie, seul l’état fondamental entre en consi- 
dération. Le spin de cet état fondamental est un paramétre de plus 
a choisir. L’analyse présente consiste 4 essayer différentes valeurs 
de F pour trouver celle qui s’adapte le mieux aux mesures dans le 
domaine de 0—1 MeV au-dessus du seuil de la réaction. 

Dans le calcul de JY, on ne peut pas supposer que seul ]’état fon- 
damental joue un réle dans |’équation (13). Le proton émis peut 
laisser au noyau une énergie d’excitation allant jusqu’é 4 ou 5 MeV. 
Cette énergie est fort peu probable a cause de la barriére de Cou- 
lomb. Cependant une contribution appréciable est fournie par les 
premiers niveaux du noyau final. Dans le calcul présent, on peut 
se contenter d’une approximation pour tenir compte des niveaux 
excités et cela sans erreur importante. D’aprés la figure 12, on 
peut se rendre compte que dans le domaine de 4—6 MeV, les 


courbes ry ny 1 wil (E,) 


ont toutes & peu prés la méme forme. C’est pourquoi, on peut 


écrire: 


y' (Ey) + M'y°(E,) (34) 
ou M est une constante. Pour E, = 5 MeV on a: 
M°=1 M'!=0,66 M?=0,28 M*%=0,098 M*=0,024 (34a) 
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Le maximum de |’erreur commise par |’approximation (34) pour le 
calcul de IY dans le domaine de 4—6 MeV est de ]’ordre de 6% et 
est négligeable, comparé aux incertitudes théoriques. 


Pour effectuer la somme (13) sur les niveaux F du noyau final, 
on peut écrire d’aprés la figure 12 l’approximation suivante: 


y(E,) — gl5(Ep— 5,3) (35) 


ot EH, est donné en MeV. Cette derniére approximation est précise 
a plus de 5% dans le domaine 3 < EH, < 5 MeV, région d’énergie 
ot les niveaux excités jouent le réle le plus considérable. Avec (13), 
(14) devient: 


I¥(E,) “SE Lov’ pew a (36) 


En appelant D? la distance moyenne des niveaux inférieurs de spin 
F, on a: 


> a RF 
Yess ; dB” ise _ 


$ ‘i ad 1,5 DP 
0 


La courbe de o,, est extrémement peu sensible a la répartition des 
spins F' des niveaux inférieurs. Pour fixer les idées, nous supposerons 
que seuls les niveaux F = 1/2 3/2 5/2 7/2 existent et que la distance 
moyenne d’un niveau @ l’autre est de D, indépendamment des spins. 
Avec l’hypothése statistique habituelle, I',, ~ I,, on obtient a 
partir des équations (14a), (84a) et (36): 


Pi (E,) =°(Es) lo, pee (37) 


N® = 0,85 N! = 0,94 N?2 = 1,10 N3 = 1,05 
N* = 0,70 N® = 0,29 
et donc: 


"n= (38) 


epee pte 


rd (E,)(Ty, ‘Ty, D(MeV) 


Dans |’expression (38), I”}(E,) peut étre pris de la figure 12 et des 
équations (18)—(15) avec I¥"'= I. C’est pourquoi il ne reste 
qu’une seule constante arbitraire A dans |’expression finale. Sup- 
posons encore que I’, ~ I,, et que D ~ 0,6 MeV. Ainsi A sera 
déterminé a un facteur 2 prés environ. 
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La figure 14 contient les résultats de ces calculs. On remarque que 
pour le Zn®* le meilleur accord avec les mesures est donné pour 
F = 3/2 ou F = 5/2. L’accord est moins bon pour F = 1/2 et 
F = 7/2. F = 9/2 semble pouvoir étre exclu. 


Il faut rappeler ici que les courbes calculées ne sont pas absolu- 
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Fig. 14. 


o calculé dans les environs du seuil pour le Cu®. 


ment certaines, en particulier & cause du choix de la constante A. 
Notons cependant que les valeurs de F = 3/2 ou 5/2 données par 
cette comparaison sont justement celles auxquelles on doit s’at- 
tendre d’aprés le “Shell model” 8%), Pour pouvoir indiquer avec plus 
d’exactitude la valeur de la constante A, il faudrait avoir plus de 
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précisions sur la diffusion inélastique des protons de 4—5 MeV par 
le Cu®. 

Les calculs présentés ici ne tiennent pas compte de la conservation 
de la parité du systéme initial de la réaction au systéme final. Il 
faudrait pour cela faire des hypotheses sur des grandeurs compleéte- 
ment inconnues. L’erreur résultant dans nos calculs est de l’ordre 
de 83—6% et est largement dépassée par l’incertitude de la valeur de 
A, Pour estimer |’erreur commise en choisissant une distribution des 
niveaux F’, nous avons refait le calcul en prenant uniquement le 
niveau F' = 3/2. La différence est alors de 4%. 


Nous n’avons pas répété ces calculs pour un autre élément que le 
Cu®, car dans aucun autre cas il n’est possible d’avoir une mesure 
aussi précise dans le voisinage immédiat du seuil. Pour le domaine 
situé au-dessus du seuil, il serait possible de comparer les mesures 
& la théorie en utilisant une formule élémentaire pour 7, telle que 


Hg 


n 


Nn — Fatty 


dans l’espoir d’obtenir quelques informations sur l’espacement des 


niveaux inférieurs. Ici I’, et I’, représenteraient des demi-largeurs 
moyennes sur tous les J. Il faudrait alors écrire dans (13) 


yS— [> 


F 


Alors, I, ~I',,/D,, I',~I',,/D, et il serait possible d’obtenir, a 
partir des courbes expérimentales, le paramétre 
ie - 
Ty, D, 


Ce paramétre doit étre de l’ordre de 1 et ne semble pas présenter 
un intérét suffisant pour justifier le travail exigé par le calcul. 


6. Les variations de ry. 


Considérons la variation de ry pour les différents isotopes d’un 
méme élément*). La variation de ry semble suivre les régles sui- 
vantes: 


a) les noyaux ayant un nombre de neutrons N impair (Cd?"}, 
Cu®) ont un rp exceptionnellement grand. 


*) Nous laissons de cété le cas du Sn, car les inexactitudes expérimentales sont 
relativement grandes. 
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b) pour les noyaux se différenciant par deux neutrons (Ag?®, 
Ag?®, Cd11°, Cd122, Cd114) r) diminue lorsque N augmente, sauf 

c) le cas contraire qui se présente pour la paire du Cu® et du 
Gi”, 

Ces remarques qualitatives s’accorderaient avec le «shell model»: 

a) les neutrons n’allant pas par paire ont une liaison plus faible 
et augmentent le rayon nucléaire moyen. 

b) lorsqu’une couche de neutrons est remplie, il est probable que 
le rayon nucléaire diminue, en analogie avec le rayon des ions 
lorsqu’une couche électronique se remplit. 

c) le Cu®* est une exception, puisque la couche 1 f est complete. 
Ceci provoque une diminution du rayon nucléaire par rapport au 
Cu®® pour lequel la couche 2 p n’est que partiellement occupée. 

Il va de soi que les considérations qui précédent, n’étant appuyées 
que par peu d’exemples et semblant contredites dans le cas du Zn®’ 
et Zn®®, ne doivent étre considérées que comme des suggestions. I] 
faut cependant noter que, si elles sont vérifiées par des recherches 
systématiques, elles peuvent prendre beaucoup d’importance: le 
rayon de capture moyen, dans une réaction nucléaire, peut étre 
considérablement influencé par la position d’un ou deux nucléons 
sans la participation immédiate de l’ensemble du noyau-cible. Ceci 
ne signifie pas que |’énergie d’excitation aprés la capture ne se 
distribue pas rapidement sur tous les nucléons, mais simplement 
que un ou deux nucléons peuvent provoquer le phénoméne de la 
capture. 

Si l’on veut comparer le rayon ry = r, obtenu a partir des sections 
efficaces pour les protons 4 7,, rayon obtenu par les expériences 
faites avec des neutrons, il faut se souvenir que r, est donné comme 
une moyenne pondérée sur tous les isotopes d’un élément. 

Le tableau II donne les valeurs de r, ainsi obtenues et les valeurs 
de r,, données par la référence 2°): 


Tableau II. 





Elément r 


n 





Cu 1,38 
Ag 1,45 
Cd 1,48 

















*) Unité de longueur: 10-14 cm. 


r, a été calculé pour E, = 6,8 MeV avec un é = 1,8 pour le Cu et 


€ = 1,5 pour |’Ag et le Cd. 
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7. Remarques finales. 


a) Pour une analyse comme celle présentée au paragraphe 5, il 
serait important d’avoir des données précises sur les niveaux d’exci- 
tation inférieurs du noyau initial et du noyau final de la réaction. 
Le calcul pourrait alors s’étendre & des énergies situées plus haut 
au-dessus du seuil. Les niveaux du noyau initial peuvent étre déter- 
minés par des mesures de diffusion inélastique de protons. Les 
niveaux du noyau radioactif final présentent plus de difficulté. On 
pourrait mesurer les protons émis dans les réactions (d, p) dans les 
cas ot le noyau (Z+ 1, N — 2) est également stable. II existe 
un grand nombre de paires (Z, N) —(Z +1, N—2) stables. Le 
Cu®? ne fait malheureusement pas partie, en tant que noyau (Z, N) 
d’une de ces paires. 


b) Pour déterminer le spin de |’état fondamental du noyau final 
(ou les spins des niveaux excités si l’on connait leur énergie), il 
faudrait des mesures de la plus haute précision aux environs immé- 
diats du seuil. Si les éléments en question ont beaucoup d’isotopes 
(le Sn ou le Cd par ex.), il faudrait pouvoir disposer d’isotopes 
séparés ou tout au moins enrichis dans une large mesure. Pour les 
mesures proposées sous a), il faudrait avoir 4 sa disposition des iso- 
topes enrichis 4 des taux variables. 


c) La variation de ry devrait étre étudiée pour un plus grand 
nombre d’éléments. On pourrait ainsi voir si elle est liée a la struc- 
ture en couches du noyau. A cet égard, les noyaux situées aux 
environs des «nombres magiques» offrent un intérét particulier. Il 
serait peut-étre possible de trouver une preuve de plus pour |’exis- 
tence d’une structure en «sub-shell », telle qu’elle semble exister pour 
le Cu® et le Cu®, 


Les travaux en cours dans notre laboratoire poursuivent avant 
tout ce but. 


Nous tenons 4 exprimer ici notre plus vive reconnaissance a 
Monsieur le Professeur P. ScoerRRER, Directeur de notre institut, 
pour les encouragements et les conseils qu’il nous a prodigués au 
cours de ce travail et pour les facilités matérielles qu’il nous a 
largement accordées. Nous remercions également Monsieur le 
Professeur P. PreiswERK pour les utiles discussions dont il nous a 
fait bénéficier. 
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Neutron-Deuteron Streuung bei niedrigen Energien 
von A. Troesch und M. Verde, Phys. Inst. der ETH. Ziirich. 
(30. VIII. 1950.) 


Einleitung. 


Beim elastischen Stoss von Neutronen an Deuteronen tritt im 
Schwerpunktssystem eine starke Riickwartsstreuung auf. Dies 
wurde experimentell von verschiedenen Autoren fiir Neutronen 
von 2,5, 3,3 und 14 MeV sichergestellt*)?)%). 

Die elastische Neutron-Deuteron (n,d) Streuung ist besser zur 
Entscheidung des Austauschcharakters der Wechselwirkung zwi- 
schen Nukleonen geeignet als die Streuung von einem Nukleon an 
einem anderen. 

Die als Dreikérperproblem aufgefasste Theorie der (n-d)-Streu- 
ung bietet fiir die héheren Energien oder fiir die Berechnung an 
sich klemer Streuphasen keine Schwierigkeiten mehr; dagegen 
bedingt die Ermittlung der Streuphasen bei kleinen Energien miih- 
same numerische Rechnungen. 

In dieser Arbeit haben wir eine Entwicklung von k cotg 6) nach 
Potenzen von k?, wie sie fiir das Zweikérperproblem kiirzlich an- 
gegeben worden ist‘), auf das hier vorliegende Dreikérperproblem 
erweitert. 

Ist die Energie der einfallenden Neutronen so klein, dass die 
P-Welle selbst wenig gestreut wird und sich vornehmlich durch 
die Interferenz mit der S-Welle bemerkbar macht, so lisst sich die 
Streuphase 6, in guter Naherung leicht berechnen, und es bleibt 
einzig die Streuphase 6, der S-Welle streng zu ermitteln. Zur Be- 
rechnung von d, ist die Kenntnis der Eigenfunktion des Systems 
fiir die Einfallsenergie Null erforderlich. Diese erhielten wir durch 
ein Variationsverfahren. 

Unsere Betrachtungen gelten fiir eine Wechselwirkung zwischen 
zwei Nukleonen von der Form 


Vag = Usa {w + b (2,3), + h (2,3), + m (2,3),,} 


Die Rechnungen wurden fiir die von der symmetrischen bzw. 
der neutralen Mesontheorie nahegelegten Potentiale durchgefiihrt, 
hingegen liessen wir die von Curistian und Harr ) neuerdings 
vorgeschlagene ,,even theory“ vorlaufig ausser Betracht. 
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Die Formel fiir k cotg do. 


Wir diskutieren zunichst den Fall S = 3/2. Hier hat man aus- 
zugehen vom Gleichungssystem*) 


ay (y’\ _ ((w+b)U8— (h+ m)U" —(h+m)U’ y’ 
(4 + k®—kg) oF Fa ( —(h+m)U’ (w+ b)US+ (h+ sot) (",) (2) 


Dabei bezeichnen wir mit 4 die Summe der Laplaceoperatoren 
in bezug auf die Koordinaten * und q; die Potentiale sind mit 
2 m/h? multipliziert zu denken, wobei m = 2/8 M die reduzierte 
Masse des einfallenden Neutrons ist. 


Die uns hier interessierende Lésung (y’, y”) soll sich gegeniiber 
Permutationen nach der Darstellung D 
1 _ Ve 


@8)=(“ 41) (12) - 


2 
z. 
2 


transformieren und zum Drehimpuls Null gehéren. Fiir grosse q 
soll y’ nach Null gehen, wahrend y” asymptotisch in das Produkt 
der Wellenfunktion des Deuterons im 3S8-Zustand und einer ebenen 
Welle iibergehen muss. yp, yo seien die Lésungen eines (2) ent- 
sprechenden Gleichungssystems mit Energie des einfallenden Neu- 
trons h?k?/2 m = 0. Es gilt also 


__ 42) (Yo \ _ ((w+b) US—(h +m)U" —(h+m)U’ Wo! 
lito. (var) = ( —(h+m) U" (0+b)0"4 hwy) (ge): (8) 


Multipliziert man nun das System (2) von links mit (y*, wo*), 
das System (3) hingegen mit (y’*, y’*) und subtrahiert die so er- 
haltenen Gleichungssysteme, so erhalt man: 


or Ap’ —y' A yo* + yo* Ap" —y" A yo* +k? (y' yo* +p" yo") =0. (4) 
Daraus folgt 
[Eve Ay" —v" Ayih) +p" yt} de 0. (5) 


dt =d'rd*q ist das Volumelement von 7 und q, die Integration ist 
tiber den ganzen Raum von r und q erstreckt zu denken. 


*) M. Verve, Helv. Phys. Acta XXII, 339 (1949), Gl. (14),. Auf die in dieser 
Arbeit angegebenen Formeln werden wir uns fortan durch Verwendung des Buch- 
stabens v beziehen. 
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Bei der letzten Umformung haben wir vom Umstand Gebrauch 
gemacht, dass 4 ein gegeniiber Permutationen der Koordinaten 
der drei Teilchen invarianter, d.h. symmetrischer Operator ist. 
Fir jeden symmetrischen Operator S gilt 


[y'*Sy'dr = [v*Syp'dr 


Das ist eine direkte Konsequenz der Transformationseigen- 
schaften von (y’, yp”), die sich, wie gesagt, bei Permutationen nach 
der Darstellung D transformieren. 


Wir setzen nun 


(6) 


y =T'y 
y" -_ T"y, 


wobei wir die Symmetrie-Operatoren 


r’ = ¥3 6713) — (19)} 


: (7) 
T” = — (28) + = {(18) + (12)} 


einfiihren®). 
y ist eine in (2,3) symmetrische Funktion, die fiir q > oo das 
folgende asymptotische Verhalten besitzt: 


vs _ sin (kq+ 6) 
y=—9¢(r) —qsind”’ (8) 


wobei ¢(r) die im Raum von 7 normierte Wellenfunktion des Deu- 
terons im Grundzustand ist. Gehért y zum Drehimpuls Null, so 
ist dies auch fiir y’ und y” der Fall. y’ und y” besitzen das eingangs 
geforderte asymptotische Verhalten, namlich 


y ~0 
” in (kq+ 6) 
y" = 9 (r) ee (9) 


Die Gleichung (5) lasst sich auch in der Form schreiben 


[{vt 4y—v" 40) + ky" ys}dr = 0, 


weil allgemein gilt 


[v'*Sy'dx = -4 [p"*Spdr. 
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Wir setzen nun 
sin (kq+ 64) 


yy q°sin 6 


uo 90(-2 +3) 


_— = lim (k-ctg 6), ist dabei die reziproke Streulange fiir den 
k—> 


- 0 
Grenzfall der Einfallsenergie Null. 
Mit diesen Festsetzungen folgt die Gleichung 


[ews u—uAuy) +k? uuy}dr=0. 
Denn es gilt 
(4 + k?—k2) u = — U,ggu. 
Wir bilden nun die Summe der Gleichungen (5)’ und (10) 
{vit 4p" 45) + (us A u—u Aug) +k? (wus + yp" y9)}dx = 0 


und wenden den Greenschen Satz an. Da die y iiberall regulire 
Funktionen mit dem oben angegebenen asymptotischen Verhalten 
sind, liefern nur die Singularitéten von « und %» bei g = 0 einen 
Beitrag. Man erhalt nach kurzer Zwischenrechnung 


k 1 k2 i * " * 
etg bo = — [+ qq /uuty Yo) at (11) 


Es ist hierbei zu beachten, dass yp” fiir q > co gegen — u strebt. 
Ist einmal die Entwicklung von y in der Form 


yp=ytk?y, +k*y, +... 


bekannt, so kann man damit die entsprechende Entwicklung von 
k cotg dy ableiten. 


Analog zum Zweikérperproblem kénnen wir eine effektive Reich- 
weite 


1 " 
C- tn [ (\1ol? + YoYo) dt 
definieren, womit sich (11) schreiben lasst: 
ee Se a 
k cotg dy = oa ae +... 


Dabei ist fiir die ersten beiden Glieder, wie erwahnt, nur die Kennt- 
nis der Eigenfunktionen des Systems bei Energie Null erforderlich. 
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Es liegt auf der Hand, dass sich der vorliufig nicht betrachtete 
Fall S = 1/2 in der gleichen Weise behandeln lasst. Der wesentliche 
Punkt liegt darin, dass beim Gleichungssystem fiir Spin 1/2, das 
wir abgekiirzt 

(4+k*—k)y=Wy 


schreiben — unter y sei die Gesamtheit der vier Komponenten 
yt, py’, y’, yp” verstanden — die Matrix der Wechselwirkung®) 


(w+m) US 0 (6+h) U"  —(b+h)U’ 
W- 0 (w—m)U® (b—h) U’ (b—h)U" 9)" 
=| (+h)U" = (6-h) UU’ wU8— mv" —mU’ (2) 
—(b+h) U’ (b—h) U" —mU’ wUs+mU" 
symmetrisch ist. 
Wir setzen in diesem Fall 
‘=’ @ 
” _ 7 @ 
y=Ty, (12) 
was wiederum keine Einschrankung der Allgemeinheit bedeutet. 
Die Funktionen — @ und y sind im Endlichen iiberall regular, in 
(2,3) symmetrisch, gehéren zum Gesamtdrehimpuls Null und haben 


das gleiche asymptotische Verhalten fiir g > co wie (8). Die Ope- 
ratoren T” und T” sind durch (7) definiert, T* durch 


T* = (2,3) + (1,2) + (1,3). 
Die der Beziehung (11) entsprechende Formel ist in diesem Fall 
1 
k cotg 69 = — x 


\ 


ee ff 1 nian te 1 * 1 
+ gq | (ume + gO — sv ys + ev vt) at. (13) 


a, ist die Streulange im Dublettzustand fiir die Energie Null. Die 
analoge effektive Reichweite wird gegeben durch 


1 1 30 1 1 
@2 = aa | (Iuol? + 5% ®, — zV% +4 v6 ver) dz 


Natiirlich muss man zur Bestimmung der Koeffizienten der beiden 
Reihenentwicklungen (11) und (13) die Lésungen der Schrédinger- 
gleichungen kennen. Hierfiir kann man sich des an anderer Stelle 
angegebenen Variationsverfahrens bedienen. 
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Die Durchfiihrung des Variationsverfahrens. 


Das Variationsverfahren besteht bekanntlich darin®), die Lésung 
zu finden, die das Integral 


T= 3 [vi {8:5 (4 + PK) —Un}vy: de (14) 


stationér machen. 

U;, ist die Matrix der Wechselwirkung, die fiir die beiden Fille 
S = 3/2 und S = 1/2 in (2) und (2)’ angegeben wurde. 

Wir behandeln zuerst den Fall S = 3/2. Hierbei wird fiir y der 
folgende Ansatz gewahlt 


y= 9(r) ed (l+ae"') cos by 


~ ea (1—e-"* + Bge“®) sin 44| (15) 


woraus man y’ und y” nach (6) erhalt. 6) bedeutet dabei die Streu- 
phase der S-Welle; «, 6, u?, v? sind Parameter, die zu bestimmen 
sind. Der Einfachheit halber haben wir fiir die Deuteron-Eigen- 
funktion g(r) eine Gauss’sche Funktion gewahlt 


p(r) =(a/ 2)" e*, 


4 


die im r-Raum zu eins normiert ist. Fiir A verwenden wir den Wert 
A = 8,1-10+12 cm-1. Der Raumanteil des Potentials wurde eben- 
falls als Gauss’sche Funktion angesetzt 


Uss = 45 e~* lta—ral? MeV. 


Wir haben die Rechnungen fiir die symmetrische und neutrale 
Theorie durchgefiihrt, fiir die die Wechselwirkung zwischen zwei 
Nukleonen (2,3) folgendermassen lautet: 


+ Ugg (te + 7) - {(1 — 4) + * g (0 - o®)| a. T. 


— Uys (2 —4) aa = g (o- 0)! N. T. 


Als numerische Werte haben wir g = 1,4 (S. T.), g = 0,2 (N. T.) 
und x? = 1,9-10-15 cm angenommen. 

Im Ansatz fiir p (Gleichung 15) weist der Koeffizient von cos kq/kq 
einen verwickelteren Bau auf als derjenige von sin kq/kq, weil der 
Ansatz fiir qg = 0 endlich bleiben muss. 

Mit einem Ansatz dieser Art beriicksichtigt man die Polarisation 
des gestossenen Deuterons nicht, was fiir kleine Energien von vorne- 
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herein nicht gerechtfertigt ist. Verfiigt man aber tiber wenige Para- 
meter, so ist es verniinftig, diese fiir die Verzerrung der einfallenden 
Neutronenwelle allein zu verwenden. Durch die Einfiihrung zu- 
sitzlicher Parameter wiirde der Rechenaufwand ganz erheblich 
vergréssert. Die Grésse der Streuphase diirfte hauptsachlich 
durch den Austausch der Teilchen, den wir hier streng beriick- 
sichtigen, bedingt sein. Deshalb haben wir die Rechnung mit dem 
angegebenen verhaltnismissig einfachen Ansatz durchgefihrt. Die 
Tatsache, dass die Parameter plausible Werte annehmen, bestatigt 
nachtriaglich unsere Vermutung. Die Form des Ansatzes ist durch 
die Tatsache bedingt, dass alle Integrale, die fiir die Berechnung 
der Parameter nétig sind, in geschlossener Form durchfiihrbar sein 
sollen; zumal sich die Parameter aus Gleichungen bestimmen, in 
die Differenzen von fast gleich grossen Integralen eingehen. 
Wir haben die folgenden Integrale auszuwerten: 


Jo= [v* Ussydr, J, = |v" Ussy dt, J,= [y* Urs (12) pdr, 
ym [vr +k2®—k2 + Ups) pdr, Is= [y*(4 +k?—k2 + Uys) pdt. 


Gleichung (14) wird damit, ausfiihrlich geschrieben, fiir die sym- 
metrische Theorie 


J, —J,+d,—d,=09, 
fiir die neutrale Theorie 
J, —J,—24),+5,+d,=0. 
In unserem Falle kénnen die beiden Integrale J, und J; ohne die 
speziellen Umformungen (42), und (43), berechnet werden. 
Fiir k = 0, worauf wir uns hier beschranken diirfen, kénnen alle 


Integrale in geschlossener Form integriert werden. Es treten nach 
der Integration iiber den Zwischenwinkel nur Integrale der Form 


—az*—by' Si f - gym d d 
Je mjry: xc" y” dx dy 


auf. Sie lassen sich alle ableiten aus 


“1 —az?—by'* . ze a af, 1 
iy Sin (f x y) = dz dy = = Vaabae 


oo 


[ fea#-% Sin (fay) da dy = 


er ae Pee 
‘ V4ab-f? aia ( y4ab-f? ) 
7, —az'—dy* a: 1 V 1 
[Je by Sin (f ry x) dx dy ==> =f Gab—f) 
0 
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Es handelt sich nun darum, a, a, und die Parameter «, 8, u?, v? 
zu bestimmen. Es ist jedoch kaum méglich, die Parameter mu? und 
v?, fiir die (14) stationar ist, aus dem Variationsverfahren mit (80), 
zu berechnen, da ein kompliziertes transzendentes Gleichungs- 
system aufgelést werden miisste. Wir bestimmen in dieser Weise 
nur « und # als Funktion von m?, »? und a4, ay. a, und a, haben 
wir weiter als Funktion von yu? und »? berechnet aus der exakten 
Integralformel fiir die Streuphase (87),, die unabhangig von Va- 
riationsverfahren gilt*). 

J (u?, v?) =0 liefert graphisch mu? als Funktion von v?. In dieser 
Weise bleibt die Wahl des einen Parameters noch offen. Es zeigt 
sich aber, dass a, und a, innerhalb einiger Prozente unabhangig 
vom Werte von v* sind, wenn v zwischen 0,2 und 4 A? (fiir sym. Th.) 
bzw. zwischen 0,4 und 4 A? (fiir neutr. Th.) liegt. 

Wir brauchen deshalb, was die Kenntnis der Streulinge bei 
Energie Null anbelangt, nicht festzusetzen, welches der wirkliche 
Wert von »? ist. Fiir die Berechnung der effektiven Reichweite 
haben wir yu? = vy? angenommen. 

Fiir den Spin S = 1/2 gehen die Rechnungen in entsprechender 
Weise vor sich. Die Gleichung (14) lautet in diesem Fall 


Sym. Th. 
(2J;+da)yy —(s—dJaoo =—g(Jyt+d_+ Js) yy +9(Ji+J2—2d3)0 0 


1 
+ (Js—SJa)oot+ = (9-2) {(i—J +ds)yy + (J1—J2 +43) 0,0 
—3 (J, - Js) yo +4 (Je) yo ~f (Je)oy om 2[(Jo)yy 1 (Jo)y.o]} 


Neutr. Th. 

(2I5+Ja)y.y —(Js—Ia)o,0 = (8 9—2) (J1+ J2+Is)yy + (89—2) Ji)oo 
—(89g—1)(J2)oo+ (Js)o0—9{ (Jr—J + Js)» + (J1—-dat+Is)o0 
—2 (J, +Is)y0 +4 (J2)y0—2 (J2)0y—2[ oy» + (Jo)y,o]} 


Wir haben dabei die Beziehung (12) benutzt und fiir ® und yp 
wiederum einen Ansatz der Form (15) gewahlt. Der Einfachheit 
halber haben wir hierbei den Wert von uv? in © und y als gleich 
angenommen, ebenso den Wert von v?; dagegen wurden « und # 
unabhangig fiir die zwei Ansitze bestimmt. Ferner haben wir den 
Beitrag von y* vollkommen vernachlissigt. 

*) Wir machen darauf aufmerksam, dass die Formeln (37), dem Spin S = 3/2 


entsprechen und die Formeln (38), dem Spin § = 1/2. Entsprechend sind auch 
die Bezeichnungen ,,Symmetrische Theorie‘‘ und ,,Neutrale Theorie“ abzuandern. 
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Die Bezeichnung fiir die Integrale bedarf keiner weiteren Er- 
klarung. Es bedeutet z. B. 


(Js)y,0= [ v* Urs (12) © de. 


In der folgenden Tabelle sind die Zahlenwerte zusammengestellt. 





Neutr. Theorie Sym. Theorie 





S=3/2|S=12|S8=3/2|8=1/2 
pt =v? x 10-*4 em? 2,3 4,6 2,7 4,0 
a x 10+13 em-? 2,8 6,8 3,2 7,0 











~ty- = +By X10-%em 0,9 1,6 0,9 1,6 





—a9*= +B X 107% om —0,6 0,9 





0 x 10+25 cm- 2 4 2 4 























Die Werte der Wirkungsquerschnitte fiir die Energie Null be- 
tragen 2,6 und 2,9 Barns fiir die neutrale bzw. symmetrische Me- 
sontheorie. Das Experiment’) liefert fiir die beiden Streulangen die 
Werte dgj=2,6 und a4j.=8,26 10-;3 cm. Der Umstand, dass die 
Werte der effektiven Reichweiten kleiner sind als die entsprechen- 
den Streulaingen, bringt notwendigerweise mit sich, dass der totale 
Wirkungsquerschnitt bei Energie Null mit zunehmender Energie 
abnimmt. 


Schlussbemerkungen. 


Wegen des Umfanges der numerischen Rechnungen mussten wir 
darauf verzichten, die Bestimmung der effektiven Reichweite zu 
verbessern, z. B. durch Einfiihrung weiterer Parameter oder durch 
eine von uw? unabhingige Bestimmung von »? und Anwendung der 
Priifformel (87), zur unabhingigen Kontrolle der Lésungen. Aus 
dem gleichen Grunde konnten wir auch weder fiir die Triplett- und 
Singulettwechselwirkung zwei verschiedene Reichweiten einfiihren, 
wie dies erforderlich ist, wenn man eine Gauss’sche Raumabhingig- 
keit des Potentials annimmt’), noch fiir den Grundzustand des 
Deuterons eine besser angenaherte Wellenfunktion wahlen. 

Nichtsdestoweniger glauben wir eine wirksame Rechenmethode 
angegeben. zu haben, deren numerische Resultate es gestatten, sich 
von den Folgen einer Wechselwirkung von einem gewissen Aus- 
tauschtypus beim betrachteten Stossproblem ein gutes Bild zu 
machen. 





48 A. Troesch und M. Verde. 


Die Bestimmung der Phase 6, der P-Welle ist auf die fiir die 
Phase 6) verwendete Weise kaum durchfiihrbar. Indessen kann 
man bei jenen Energien, bei denen 6, klein ist, dadurch eine gute 
Naherung erhalten, dass man in die exakten Integralformeln (37), 
die ungestérte Lésung einsetzt. 


Fiir sin 6, erhalt man z. B. folgende Werte: 





ae Sym. Theorie Neutr. Theorie 








S = 3/2 8 =1/2 S = 3/2 S=1/2 
2,5 0,16 -0,11 0,29 0,018 
3,3 0,12 —0,08 0,205 0,006 





























Das eventuelle Auftreten einer Spin-Bahnkopplung kénnte die 
Werte der verschiedenen 6,-Phasen merklich beeinflussen. 

Es ware verfriiht, durch einen Vergleich der experimentellen 
Daten mit unseren Berechnungen endgiiltige Schliisse zu ziehen. 
Der Umstand, dass die Werte der differentiellen Wirkungsquer- 
schnitte bei einem Streuwinkel Null nicht sehr gut bekannt sind 
(sie kénnen nur durch Extrapolation gewonnen werden), macht 
den Vergleich mit der Theorie recht schwierig. 

Die beiden Arten der Wechselwirkungen liefern Maxima der 


Streuung im Schwerpunktsystem bei den Streuwinkeln 0° und 
180°. Diese Maxima sind jedoch bei der neutralen ausgepragter als 
bei der symmetrischen Theorie. Die experimentellen Kurven wiir- 
den mehr zugunsten der neutralen Theorie sprechen. Vermutlich 
wird die ‘even theory” Ergebnisse in der selben Richtung liefern. 


Es ist uns eine angenehme Pflicht, an dieser Stelle Herrn 
Prof. Dr. P. Scuzerrer unseren herzlichen Dank fir sein Interesse 
an dieser Arbeit auszusprechen. 
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Elektrische Eigenschaften des grauen Zinns 
von G. Busch, J. Wieland und H. Zoller (ETH. Ziirich). 


(1. XI. 1950.) 


Summary: Grey tin of high purity was prepared by prolonged cooling of spectro- 
scopically pure metallic tin and numerous alloys were made by adding small 
amounts of aluminium. The conductivity was determined by measuring the Q-factor 
of a coil containing a core of grey tin powder at frequencies up to 30 Mc/s. With 
decreasing temperature o decreased according to an exponential law. Intrinsic 
conductivity with an activation energy of about 0,1 eV was found down to — 100°C. 
At 0° Co reached a value of 5.10% 2-1! cm—}. At low temperatures o strongly 
increased with increasing amount of added impurities. Halleffect and the change 
of resistivity in a magnetic field were measured by conventional DC-methods. 
Remarkably high changes of the resistivity in magnetic fields were observed. The 
experiments show that grey tin is a semiconductor of high electrical conductivity, 
with properties very similar to those of silicion and germanium. 


1. Einleitung und Problemstellung. 


In der Forschung iiber den Leitungsmechanismus in nicht- 
metallischen Elektronenleitern trat in den letzten Jahren ein neues 
Arbeitsfeld deutlich in Erscheinung. Dieses umfasst die Eigen- 
schaften der halbleitenden Elemente wie Si, Ge, Se, Te usw. Trotz- 
dem diese Stoffe in friiherer Zeit immer wieder das Interesse ein- 
zelner Physiker gefunden haben, blieben unsere Kenntnisse sehr 
mangelhaft und sind es teilweise auch heute noch. 

Silicium und Germanium sind bis jetzt die einzigen elementaren 
Halbleiter, die eingehend untersucht worden sind. Kenntnis und 
Verstindnis ihrer Eigenschaften verdanken wir hauptsichlich den 
ausgezeichneten Arbeiten amerikanischer Forscher in den Insti- 
tuten der Purdue University und der Bell Telephone Laboratories. 
Die elektrischen, galvanomagnetischen und optischen Eigenschaften 
dieser beiden Elemente sind in so hohem Masse analog, dass der 
Gedanke nahe liegt, sie mindestens fiir die Elemente der 4. Gruppe 
des Periodischen Systems, die als Diamantgitter kristallisieren, als 
typisch zu betrachten. Zuniichst wird es allerdings nétig sein, den 
Kohlenstoff als Diamant sowie das Zinn in Form der grauen, bei 
tiefen Temperaturen stabilen «-Modifikation ebenso griindlich zu 

4 
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untersuchen, wie Si und Ge. Als unmittelbare Folge dieser Be- 
trachtung erhebt sich sofort die Frage nach der Existenz einer 
denkbaren, aber noch unbekannten Modifikation des Bleis mit 
Diamant-Struktur. 


Die ersten Versuche zur Messung der elektrischen Leitfahigkeit 
des «-Sn stammen von DE Haas, S1z00 und Voocp?). Dieser Unter- 
suchung lag die Frage zu Grunde, ob «-Sn bei tiefen Temperaturen 
supraleitend wird oder nicht. Das Resultat war negativ, d.h. es 
wurde keine Supraleitung beobachtet. Dieser Befund stimmt mit 
Beobachtungen von SuHarvin?) tiberein, der durch Messung der 
magnetischen Suszeptibilitat zeigte, dass a-Sn jedenfalls oberhalb 
zirka 1°K nicht supraleitend wird. Obschon von verschiedenen 
Autoren die Ansicht vertreten wurde, dass die Elemente in der 
Reihe C (Diamant), Si, Ge, «-Sn ,,mehr und mehr metallischen 
Charakter‘‘ annehmen, scheint es sehr unwahrscheinlich, dass «-Sn 
ein Metall ist. Pauiine®) schliesst sogar auf Grund seiner Theorie 
der metallischen Bindung den metallischen Charakter des «-Sn 
vollig aus. Wenn dem so ist, besteht um so weniger ein Grund dafiir, 
Supraleitung zu erwarten. Die folgenden Untersuchungen sollen 
daher in erster Linie tiber die Frage entscheiden, ob «-Sn ein Metall 
oder ein Halbleiter ist. 


2. Darstellung des grauen Zinns. 


Die Kinetik der « <— $-Umwandlung des Zinns ist von Broén- 
step‘), ConEN und seinen Mitarbeitern®) und Lance®) in jahre- 
langer Arbeit sehr sorgfaltig und ausfiihrlich untersucht worden. 
Zur Darstellung der Praiparate wurden von uns im wesentlichen 
dieselben Methoden verwendet. Als Ausgangsmateriel diente fiir 
alle Praparate spektroskopisch reines Zinn von Jounson-MaTTHEY 


1 
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Ltd. London. Die Reinheit des Metalles ist aus der folgenden, vom 
Lieferanten angegebenen Analyse ersichtlich: 
0,002 % 
Antimon .... 0,001 % 
i 0,00045% 
0,0001 % 
Schwefel . . . . 0,00007% 
Wismut .... 0,00004% 
0,00002% 
Zinn (Differenz) . 99,9963 % 

Die Zinnstébe wurden durch Umschmelzen im Vakuum von 
Oxyden méglichst befreit. Hierauf wurden mit Hilfe eines kleinen 
Walzwerkes Folien von 1—2 cm Breite und einigen 1/100 mm 
Dicke hergestellt. Wahrend des Walzens befanden sich das Walz- 
werk und das gewalzte Metall in einem Kaltebad von ca. — 40°C. 
Die Folien wurden mit Aceton gewaschen, getrocknet und sodann 
in einem abgeschmolzenen und hochevakuierten Glasrohr der Kilte 
(— 25° C) ausgesetzt1). Die Praiparate wurden nicht mit grauem 
Zinn geimpft, nachdem es sich zeigte, dass sich die Umwandlung 
in graues Zinn auch ohne diese Massnahme in wenigen Tagen 
vollzog. 

Ausser reinem Zinn wurde eine Reihe von Legierungen durch 
Beigabe sehr geringer Mengen von anderen Metallen, namentlich 
Al hergestellt und ebenfalls in die Tieftemperatur-Modifikation um- 


gewandelt. Die untersuchten Sn-Al-Legierungen enthielten folgende 
Konzentrationen an Al in Gewichtsprozenten bzw. Al-Atomen 
pro cm®; 





Legierung Sn-Al Gew. % Al Al-Atom/em? 





0 0 
0,008 95 1,16 - 101° 
0,0198 2,57 - 101° 
0,051 6,61 - 1079 
0,096 1,25 - 102° 
0,206 2,67 - 10° 
0,498 6,46 - 10° 

















Die von CoHEN und van LirsHout?) beobachtete Beschleuni- 
gung der 6 >a-Umwandlung durch Aluminium wurde deutlich 


1) Wir méchten an dieser Stelle Herrn Prof. T. O. Wrxin, Direktor des Insti- 
tutes fiir landwirtschaftliche Bakteriologie an der ETH. herzlich dafiir danken, 
dass er uns die Beniitzung seines Tiefkiihlschrankes erméglichte. 

2) E. CoHEN und A. van LigsHovt, loc. cit. 
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bestitigt. Der beschleunigende Einfluss war bei den Konzentra- 
tionen 4 und 5 am gréssten und vermindert sich sowohl bei kleineren, 
wie auch bei grésseren Konzentrationen. Auf Grund der Tatsache, 
dass die Umwandlung im Vakuum, d.h. bei vélliger Abwesenheit 
von Wasserdampf verlief, muss geschlossen werden, dass die von 
Heyn und Werzet!) gegebene Erklarung fiir den beschleunigenden 
Einfluss des Aluminiums kaum allein geniigen kann. 


Zur groben Kontrolle der Umwandlung wurden von verschiede- 


nen Proben in unregelmissigen Abstinden Debye-Scherrer-Dia- 
gramme aufgenommen. 


3. Bestimmung der Temperaturabhingigkeit der elektrischen 
Leitfahigkeit aus Hochfrequenzverlusten. 


Als Ergebnis aller bis jetzt bekannten Darstellungsmethoden ent- 
steht das «-Sn als feinkérniges, bréckeliges Pulver. Die Bestimmung 
der elektrischen Leitfahigkeit und ihres Temperaturkoeffizienten 
stésst daher auf die nur allzu gut bekannten Schwierigkeiten. Es 
ist zwar méglich, aus «-Sn-Pulver unter hohem Druck mehr oder 
weniger fest zusammenhangende Presskérper herzustellen. Nach- 
dem aber die Temperatur der «-6-Umwandlung mit steigendem 


Druck sinkt, besteht beim Pressen auch bei tiefen Temperaturen 
(fl. Luft) die Gefahr, dass bereichweise eine Riickverwandlung des 
grauen in weisses Zinn eintritt. Zahlreiche Versuche (unter ver- 
schiedenen Drucken und Temperaturen) haben gezeigt, dass auf 
diese Weise keine zuverlissigen Leitfahigkeitswerte ermittelt wer- 
den kénnen. 


Immerhin ging aus ihnen hervor, dass die Leitfahigkeit des «-Sn 
bemerkenswert hoch sein muss. 

In Anbetracht dieser Tatsachen wurde eine Messmethode ge- 
wahlt, die zwar nicht imstande ist, quantitativ richtige Werte fiir 
die Leitfahigkeit, dagegen eindeutige Werte fiir ihren Temperatur- 
koeffizienten zu liefern. Diese Methode besteht in der Messung des 
Q-Faktors einer Spule, welche einen Kern aus «-Sn-Pulver enthilt, 
dessen Temperatur mittels eines Kryostaten zwischen Zimmertem- 
peratur und dem Siedepunkt des Stickstoffs variiert werden kann. 
Zur Messung diente ein kommerzielles Q-Meter?). 


1) E. Heyn und E. Werzsgt, ZS. Metallkunde 14, 335 (1922). 

2) Das Q-Meter wurde uns in zuvorkommender Weise von Herrn Prof. E. Bav- 
MANN, Direktor des Institutes fiir techn. Physik, ETH., zur Verfiigung gestellt, dem 
wir an dieser Stelle bestens danken. 
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Fiir den Q-Fakior der leeren Spule gilt 


1 oR 

Q oL 
R = Wirksamer ohmscher Widerstand des Kreises 
ZL = Selbstinduktion der Spule, 
w = Kreisfrequenz. 


Fihrt man den «-Sn-Kern in die Spule ein, so sinkt der Q-Faktor 
auf einen Wert 
1 R+AR 


Q o L 


Dabei bedeutet AR die scheinbare Zunahme des Widerstandes des 
Schwingungskreises, der jedoch durch die Wirbelstromverluste in 
den Kérnern des Spulenkerns verursacht wird. Nachdem «-Sn dia- 
magnetisch ist, wird bei vernachlassigbarem Skineffekt die Wider- 
standszunahme AR proportional zur Leitfaihigkeit o des Kern- 
materials. Man erhalt daher 


_ G-Q7) 
o (TL) =¢- Om 


Die Konstante c hangt unter anderem von der Frequenz w, sowie 
von Form und Grésse der leitenden Teilchen des Spulenkerns, nicht 
aber von der Temperatur ab. 


Um zu vermeiden, dass waihrend der Messungen eine nennens- 
werte Anderung der Korngrésse durch Zusammenballung kleinerer 
oder Zerbréckeln grésserer Kérner stattfand, wurde das «-Sn- 
Pulver vor der Messung mehrmals mit Zaponlack bespritzt. Auf 
diese Weise gelang es, die einzelnen Korner elektrisch voneinander 
vollig zu isolieren. Dadurch wird erreicht, dass der Faktor ¢ wih- 
rend der Messung bei verschiedenen Temperaturen fiir ein- und 
dasselbe Praparat konstant bleibt. Messungen bei steigender und 
fallender Temperatur ergaben stets reproduzierbare Werte. 


Trotz unbekannter Kornform und -grésse lasst sich die absolute 
Grésse der Leitfiihigkeit des «-Sn mit Hilfe der beschriebenen 
Methode wenigstens annihernd bestimmen. Man misst bei einer 
bestimmten Temperatur einmal den Giitefaktor Q, fiir «-Sn. Dann 
wird der ganze Kern auf ca. + 25° C erwirmt, wobei Riickverwand- 
lung des grauen Zinns in weisses f-Sn eintritt. Nun misst man den 
Wert Q,. Fiir das Verhaltnis der Leitfahigkeiten der beiden Modi- 
fikationen findet man sodann sofort 


RS Qo - Vx 
op Q%-% 
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Bei dieser Messung muss allerdings beriicksichtigt werden, dass die 
Umwandlung « > £ mit einer Volumenverminderung von ca. 21% 
verkniipft ist. Ferner besteht die Gefahr, dass die Riickverwand- 
lung in £-Sn nicht vollstandig erfolgt, d.h. noch ein gewisser Anteil 
von «-Sn bestehen bleibt. Dies hatte zur Folge, dass fiir die Leit- 
fihigkeit des «-Sn zu hohe Werte berechnet werden. Die wahren 
Leitfahigkeiten sind daher wahrscheinlich eher niedriger. 

Das Resultat dieser Versuche an reinem Zinn und an Sn-Al- 
Legierungen ist in Fig. 1 dargestellt. Es zeigt sich, dass die Leit- 
fahigkeit des reinsten «-Sn zwischen der Umwandlungstemperatur 
(13,2° C) und ca. — 100° C durch ein Exponentialgesetz in der Form 


4E 


o(T)=A-e 7? 





0,0967 Al 


"0.0189% Al 


0008957 Al 


=~ spektroskopisch reines Sn 


Umwandlungspunkt Tu 








Fig. 1. 
Elektrische Leitfahigkeit von spektroskopisch reinem «-Sn und «-Sn-Al-Legie- 
rungen als Funktion der Temperaturen (Hochfrequenz-Messungen). 


dargestellt wird. Wahrend bei hohen Temperaturen alle Kurven in 
eine gemeinsame Gerade einmiinden, hingt die Leitfihigkeit bei 
tieferen Temperaturen in charakteristischer Weise von der Kon- 
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zentration der willkiirlich beigefiigten Verunreinigungen ab. Die 
gefundenen Kurven besitzen eine auffallende Ahnlichkeit mit den- 
jenigen fiir Silicium und Germanium, wie sie zum Beispiel von 
Parson und BarpeEEn?) bzw. Putter?) veréffentlicht worden sind. 

Nachdem Ionenleitung in einem Kristall mit homéopolarer Bin- 
dung wie «-Sn, nicht befiirchtet werden muss, besteht wohl kein 
Zweifel, dass «-Sn ein Halbleiter ist. Es besteht grosse Wahrschein- 
lichkeit, dass der bei hohen Temperaturen allen Kurven gemeinsame 
Ast die Eigenleitung des «-Sn darstellt. Aus der Steilheit ergibt 
sich die auffallend kleine Aktivierungsenergie AE von ca. 0,1 eV. 
Die Kleinheit dieses Wertes ist einer der Griinde fiir die ausser- 
ordentlich hohe elektrische Leitfahigkeit des «-Sn. Bei 0 C® ergibt 
sich fiir o ein Wert von ca. 5-10? Q-1 cm-}, d.h. die Leitfaihigkeit 
des grauen Zinns ist bei dieser Temperatur nur etwa 16mal kleiner 
als die des weissen, metallischen Zinns. Aus den oben erwahnten 
Griinden kénnen alle diese Zahlenwerte noch mit erheblichen Feh- 
lern behaftet sein, die nicht ohne weiteres abschatzbar sind. 


4. Apparatur fiir Gleichstrommessungen. 


Zur Untersuchung des Halleffektes und der magnetischen Wider- 
standsanderung sind die tiblichen Strom- und Spannungsmessungen 
erforderlich. Da weder Einkristalle von grauem Zinn noch Press- 
kérper fiir die Messungen in Frage kommen, wurde eine Messvor- 
richtung konstruiert, die es gestattet, mit losem Pulver zu arbeiten. 
Zahlreiche Versuche fiihrten schliesslich zu dem in Fig. 2 darge- 
stellten System. 


Das a-Sn-Pulver befindet sich in einem parallelepipedischen 
Raum von 8,3 mm Linge, 1—2 mm Hohe und 1 mm Breite. Dieser 
Raum wird an den schmalen Enden links und rechts durch zwei 
kleine Messingstiicke begrenzt, die als Stromzufiihrungen dienen. 
Grund- und Deckflache bilden zwei flache Isolierstiicke aus Cibanit), 
durch welche die zwei symmetrisch angeordneten Hallsonden ein- 
gefiihrt werden. Alle diese Teile passen genau in einen schmalen 
Schlitz, der durch zwei D-férmige Kupfersegmente begrenzt wird. 
Die Kupfersegmente besitzen mehrere von unten nech oben gehende 
Bohrungen und sind gegen alle stromfiihrenden Teile mit diinnen 
Glimmerfolien isoliert. Durch einen Messingring wird die ganze 
Vorrichtung zusammengehalten. 


1) G. L. Pearson und J. BarDEEn, Phys. Rev. 75, 865 (1949). 
?) E. H. Poruey, Proc. Phys. Soc. 62, 284 (1949). 
3) Hochisolierendes Material, fabriziert von der Ciba AG., Basel. 
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Wiahrend der Messung befindet sich das System in einem Gaskryo- 
staten, wie er von Buscn und Lasuart?) beschrieben worden ist. 
Durch genaue Regulierung des Gasstromes kann die Temperatur 
bequem konstant gehalten werden. 


Die Brauchbarkeit der beschriebenen Vorrichtung wurde durch 
Messungen des Halleffektes und der magnetischen Widerstands- 
anderung von Wismutpulver gepriift. Der durch die Probe flies- 
sende Strom wurde bei diesen und allen folgenden Gleichstrommes- 
sungen durch Kompensation des Spannungsabfalles an einem Nor- 
malwiderstand bestimmt. Alle Spannungen wurden ebenfalls mit 
Hilfe von Konpensationsapparaten gemessen. 


Stromzufuhrung Stromzufuhrung 
Potentialsonde Hallsonde Potentialsonde 
V4 


Y 


-—— Thermo- 
element 


Sf 


-—— Kupfer 





tYjjc 








YZ 
it 
UY 


J 
~ 
x 
SS 


( 
SS 
SN 


Messing Cibanit Glimmerfolie 








Hallsonde 


#= 15mm 


Fig. 2. 
Elektrodensystem fiir Gleichstrom-Messungen. 





Die Pulverproben zeigten keinerlei Abweichungen vom ohmschen 
Gesetz. Daraus kann der Schluss gezogen werden, dass sich der 


1) G. Buson und H. Lasyart, Helv. Phys. Acta 19, 463 (1946). 
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gesamte Widerstand des Pulvers als Summe der Widerstiinde der 
einzelnen Korner und der ohmschen Ausbreitungswiderstande der 
Kontakte zwischen den Kérnern zusammensetzt. Beide Anteile 
sind proportional zum spez. Widerstand der Substanz. Es ist daher 
zu erwarten, dass fiir die Anderung des spezifischen Widerstandes 
A e/g, in einem Magnetfeld Werte gefunden werden, wie sie fir 
kompaktes, polykristallines Material bekannt sind. Die Messungen 
an Wismutpulver bestatigten diese Annahme sehr gut. 

Schwieriger gestaltet sich die quantitative Bestimmung der Hall- 
konstanten R auf Grund der Beziehung 


oa - 








H 10S 
16 “/- 
Fig. 3. 
Magnetische Widerstandsainderung von «-Sn bei hohen magnetischen Feldstarken. 


Wahrend sich die Hallfeldstirke E, aus der statisch gemessenen 
Hallspannung und dem Abstand der Hallsonden auch fiir ein 
Pulver richtig ergibt, ist die massgebende Stromdichte j, schlecht 
definiert. Wir berechneten die Stromdichte j, aus Stromstirke und 
makroskopischem Querschnitt der Probe und beriicksichtigten die 
Tatsache, dass der stromfiihrende Querschnitt infolge der unvoll- 
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stindigen Raumerfiillung des Pulvers kleiner ist. Versuche an 
Wismutpulver lieferten auch fiir die Hallkonstante, die auf diese 
Weise ermittelt wurde, befriedigende Werte. Dagegen ist es selbst- 
verstandlich véllig unméglich, durch Strom-Spannungsmessungen 
an losen Pulvern, die Leitfahigkeit auch nur gréssenordnungsmissig 
richtig zu messen. Es ist héchstens méglich, den qualitativen Ver- 
lauf der Leitfaihigkeit mit der Temperatur zu beobachten. 











e048)? HP10* 
Fig. 4 
Magnetische Widerstandsainderung von «-Sn bei kleinen magnetischen Feldstarken. 


5. Magnetische Widerstandsinderung. 


Die magnetische Widerstandsinderung 4/0) wurde fiir «-Sn 
als Funktion der Temperatur zwischen dem Umwandlungspunkt 
und dem Siedepunkt des Stickstoffs gemessen. Das Magnetfeld war 
stets senkrecht zur Richtung des Stromes orientiert und betrug 
maximal 1,6- 104 A cm-}. 

Wie Fig. 8 zeigt, ergeben sich bei tiefen Temperaturen und 
hohen Feldern bemerkenswert hohe Anderungen des spezifischen 
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Widerstandes, wie auch von PEarson!) und Sunt?) am Germanium 
beobachtet worden ist. Es zeigt sich auch fiir «-Sn, dass fiir hohe 
Feldstirken A /o) linear mit H variiert. Dagegen findet man fiir 
schwache Magnetfelder, wie Fig. 4 zeigt, die theoretisch zu erwar- 
tende quadratische Abhangigkeit der Widerstandsinderung vom 
Magnetfeld. Wahrend sich die Fig. 3 und 4 auf reines Zinn beziehen, 
zeigt Fig. 5 Messungen an einer Sn-Al-Legierung mit 0,051% Al. 
Die bedeutend kleineren Werte fiir 4 @/09 auch bei hohen Feldern 
und tiefen Temperaturen sind offensichtlich. 


4§ 


$e 








0 20 40 60 80 100 120 %0 160 180 200 (AY H2 10° 


Fig. 5. 
Magnetische Widerstandsanderung der Legierung «-Sn+0,051% Al. 


6. Beweglichkeit der Ladungstrager. 


Die iibliche Methode, die Beweglichkeit ~ aus dem Produkt R-o 
zu ermitteln stésst im Falle des «-Sn vorlaufig noch auf grosse 
Schwierigkeiten. Es wurde daher versucht mu aus der magnetischen 
Widerstandsinderung zu bestimmen. 

Fiir schwache Feldstarken gilt 


4e _B(T).H. 

Qo 

Dieses Gesetz darf sowohl fiir Metalle wie auch fiir Halbleiter als 
giiltig angenommen werden. Sr1Tz*) hat es neuerdings fiir nicht- 
entartete Halbleiter kubischer Symmetrie theoretisch begriindet. 


1) G. L. Pearson, Bull. Am. Phys. Soc. 25, Nr. 2 J, 13 (1950). 


2) H. Sunt, Bull. Am. Phys. Soc. 25, Nr. 2 J, 14 (1950). 
3) F. Serrz, Phys. Rev. 79, 372 (1950). 
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Der temperaturabhangige Koeffizient B(T’) ist proportional zum 
Quadrat der Beweglichkeit « des Ladungstragers, d. h. 


B(T) =b-p?. 
Fiir b ergibt sich auf Grund dlterer Theorient) bei Verwendung 
elektrostatischer C. G. S.-Einheiten der Wert <5 = 0,272. Nach 


Seitz und EsterMANN und Foner?) ergibt sich fiir nicht entar- 


tete Halbleiter kubischer Symmetrie der Wert 42.47" — 0,880. 
Unseren Berechnungen liegt der erstgenannte Wert zugrunde. 


~ 


Sn spektroskop. rein 


$n+0,0198 % Al 


$40,051 % Al 











6 8 10 120—OG 2h 
Fig. 6 
Beweglichkeit der Ladungstrager in «-Sn und «-Sn-Al-Legierungen aus 
magnetischer Widerstandsanderung. 


Das Ergebnis ist in Fig. 6 dargestellt. Fiir reines «-Sn findet man 
bei tiefen Temperaturen bemerkenswert hohe Beweglichkeiten. Wie 
ersichtlich, hangt die Beweglichkeit in komplizierter Weise von der 


1) Siehe z. B. H. Fr6uticu, Elektronentheorie der Metalle, Springer 1937. 
*) I. EsteRMaNN und A. Foner, Phys. Rev. 79, 365 (1950). 





Elektrische Eigenschaften des grauen Zinns. 61 


Temperatur ab und lasst sich jedenfalls nicht durch ein T-3/2- 
Gesetz darstellen. 


In Anbetracht der niedrigen Temperaturen bei denen «-Sn exi- 
stiert, fallt die Streuung der Ladungstrager durch Verunreinigun- 
gen des Gitters gegentiber der Gitterstreuung schon sehr friih ins 
Gewicht. Damit erklirt sich die beginnende Abnahme der Beweg- 
lichkeit mit sinkender Temperatur bei der Legierung «-Sn + 
0,0198°, Al und die sehr viel kleinere Beweglichkeit fiir «-Sn + 
0,051 % Al. 


al 
cm} 
Clb 


Sn spektroskop. rein 
R<0 


Sn +0,0198 % Al 
R>0 


S$n+0,051 AAl 
R>0 


i 
rot 1 : , . 
S 6 4 


3 + 











8 9 10 acy 
Fig. 7. 
Hallkonstanten fiir «-Sn und «-Sn-Al-Logierungen als Funktion der Temperatur. 


7. Halleffekt und Zahl der Ladungstriiger. 


Der Halleffekt wurde mit derselben Apparatur mit Gleichstrom 
gemessen. Die Hallkonstanten fiir reines «-Sn und zwei Sn-Al-Le- 
gierungen sind in Fig. 7 als Funktion der reziproken Temperatur 
dargestellt. Fiir reines «-Sn ist die Hallkonstante im ganzen Tem- 
peraturbereich negativ entsprechend iiberwiegender Elektronen- 
leitung. Die Legierung Nr. 3 zeigt bei hohen Temperaturen nega- 
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tives, bei tiefen positives Vorzeichen und fiir die Legierung Nr. 4 
ergibt sich durchwegs eine positive Hallkonstante, d.h. tiberwie- 
gende Lécherleitung. 

Um eine Vorstellung von der Gréssenordnung der Zahl der La- 
dungstrager zu gewinnen, wurde aus den gemessenen Hallkon- 
stanten 


die Konzentration n berechnet, ohne in Betracht zu ziehen, dass 
Ladungstrager beiderlei Vorzeichens vorhanden sind. Zu einer ge- 
naueren Analyse reicht das vorhandene experimentelle Material 
nicht aus. Jedenfalls aber zeigt sich, dass das Elektronengas im 
reinen «-Sn schon im Gebiet der Eigenleitung unterhalb der Um- 
wandiungstemperaturen entartet ist und dass fiir Legierungen mit 


mehr als 0,05% Al im ganzen Temperaturbereich Entartung auf- 
tritt. 


8. Sehluss. 


Aus der Gesamtheit der bisherigen Messungen geht mit Sicherheit 
hervor, dass «-Sn ein Halbleiter ist, der bemerkenswert Ahnliche 
Eigenschaften wie Silicium und Germanium besitzt. Zwar sind alle 
unsere quantitativen Angaben noch mit grossen Unsicherheiten 


behaftet, und es bedarf zweifellos namhafter Verbesserungen sowohl 
der experimentellen Technik als auch der Verfahren zur Herstellung 
geeigneter a-Sn-Praparate. Selbstverstaéndlich kénnen nur Mes- 
sungen an Einkristallen zuverlassige und eindeutige Resultate lie- 
fern, doch ist bis jetzt noch keine Methode bekannt, um «-Sn-Ein- 
kristalle herzustellen. 


Die Autoren sind Herrn Prof. P. Scuerrer fiir sein Interesse an 
dieser Arbeit und den Herren F. Bossarp!) und E. Moossr fiir die 
Herstellung der Legierungen und die tatkraftige Mithilfe bei den 
Messungen zu bestem Dank verpflichtet. Ferner danken wir der 
Eidg. Kommission zur Férderung der wissenschaftlichen Forschung 
fiir die Bereitstellung finanzieller Mittel. 


1) Jetzt Ateliers de Constructions Electriques, Charleroi (Belgique). 





Zur Frage der Abbildung von Atomabstanden 
im Elektronenmikroskop 
von L. Wegmann. 
(15. XII. 1950.) 


Es wird gezeigt, dass durch Ausblendung von konzentrischen Linsenzonen eine 
Verbesserung des Auflisungsvermégens unkorrigierter Elektronenlinsen erreicht 
werden kann. Insbesondere wird berechnet, dass diese Anordnung bei Benutzung 
bestimmter diffraktierter Strahlen eine Abbildung des Atomgitters von Kristallen 
ermdglicht. Die technischen Schwierigkeiten werden kurz beleuchtet. 


Die direkte Sichtbarmachung oder Abbildung von Molekiil- oder 
Atomgefiigen war immer eines der faszinierendsten Ziele der Elek- 
tronenmikroskopie. Auch wenn fiir die Erforschung des bis heute 
erschlossenen Gréssenbereiches wohl noch Jahrzehnte erforderlich 
sind, wird die Forschung nicht ruhen, Méglichkeiten fiir die Erwei- 


terung dieses Bereiches aufzudecken. So ist es bereits gelungen, mit 
Hilfe des Feldelektronenmikroskopes Teile von Molekiilen mit 
einem Abstand von nur 7,5 AE. zu trennen!). Leider scheint die 
Anwendung dieses Instrumentes vorlaiufig auf ganz spezielle Pro- 
bleme beschrankt zu sein. 


Das Durchstrahlungselektronenmikroskop kann heute bestenfalls 
ein Auflésungsvermégen von 10 AE. erreichen. Diese auch theo- 
retisch begriindete Grenze ist, wie in einer vorlaufigen Mitteilung?) 
naher ausgefiihrt wurde, vor allem dem grofen sphiarischen Fehler 
der Elektronenlinsen zuzuschreiben. Der naheliegende Weg zur 
Erzielung héherer Auflésung besteht deshalb in der Verbesserung 
der Objektive durch Korrektur ihres sphirischen Fehlers. Dies ist 
im Prinzip schon durch geeignete Anordnung der Linsenelektroden 
oder Polschuhe méglich; es hat sich jedoch gezeigt, dass die Ver- 
wirklichung im Elektronenmikroskop Anforderungen an die elek- 
trischen oder magnetischen Feldstarken stellt, die nicht zu erfiillen 
sind. Die heutigen Linsen stellen auch darin den giinstigsten Kom- 
promiss dar. Fiir die Korrektur des Offnungsfehlers bleibt daher 
nichts anderes iibrig, als neue Gréssen in die Feldgleichungen ein- 
zufiihren. 
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Bis heute sind drei Wege vorgeschlagen. Der erste besteht in der 
Verwendung von hochfrequenten Wechselfeldern, wodurch es még- 
lich wird, in der Zeit des Durchganges eines Elektrons durch die 
Linse deren Eigenschaften zu veraindern. Bei richtiger Abgleichung 
der Phasen miisste so eine Korrektur erzielt werden kénnen’). - 
Eine phasenunabhangige Korrektur wird durch Einfiihrung von 
Raumladungen in die abbildenden Felder erméglicht. Die experi- 
mentelle Beherrschung der Raumladungen ist allerdings noch zu 
wenig entwickelt, um von den praktischen Vorschligen baldige 
Resultate zu erhoffen*) 5). Die besten Aussichten auf praktische 
Verwendbarkeit hat bisher zweifellos der Vorschlag von ScHERZER, 
zur Abbildung im Elektronenmikroskop nichtrotationssymmetrische 
Elemente zu verwenden. Mit Hilfe eines astigmatischen Zwischen- 
bildes kann so eine gewisse Korrektur des Offnungsfehlers erreicht 
werden®) ’). 

Ein weiterer Vorschlag von Gaxsor®) zeichnet sich im Gegensatz 
zu den geschilderten dadurch aus, dass er mit den heutigen unkorri- 
gierten Linsen arbeitet. In einer Art Elektronen-Schattenmikroskop 
wird dabei ein Diffraktionsbild des Objektes gewonnen. Die Syn- 
these zur Abbildung erfolgt dagegen mit Hilfe einer lichtoptischen 
Anordnung, welche durch geeignete Linsenfehler das fehlerbehaftete 
Bild wieder entzerren soll. Die mégliche Korrektur der spharischen 
Aberration erfolgt in diesem Schema also im lichtoptischen Teil, 
was das Problem natiirlich wesentlich vereinfacht. Die Bedingungen, 
welche dabei an die Elektronenquelle gestellt werden miissen, sind 
jedoch so, dass auch hier ein rascher Erfolg nicht wahrscheinlich ist ; 
Gasor berechnet namlich eine Beleuchtungsapertur, der bei Be- 
nutzung der heutigen Elektronenquellen eine Expositionszeit von 
einer Stunde entspricht, ,,an inconveniently long exposure, though 
not prohibitive‘). 

Es ist nun interessant, dass bei Inkaufnahme ahnlich ungiinstiger 
Bedingungen auch eine Méglichkeit existiert, mit den heutigen 
Linsen ohne jede Korrektur Atomabstiande zu trennen. In allen 
bisherigen Vorschlagen wurde stillschweigend vorausgesetzt, dass 
der fiir die spharische Aberration massgebende Offnungswinkel 
identisch ist mit demjenigen des Beugungsfehlers, d.h. mit dem 
gréssten Beugungswinkel. Dies muss aber nicht unter allen Um- 
standen der Fall sein. Es gibt Abbildungssysteme, bei welchen diese 
zwei Winkel wesentlich unabhingig voneinander gewahlt werden 
kénnen. 

In einer friitheren Arbeit?®) wurde gezeigt, dass bei der Abbildung 
von Fresnelschen Beugungsstreifen unter Umstanden bessere Auf- 
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lésungen erreicht werden kénnen, als dem Abbildungssystem nor- 
malerweise zuzuschreiben sind. Fiir den kleinsten aufgelésten Ab- 
stand der Beugungsséume wurde die Bedingung abgeleitet (p. 445): 
iD v3 

Az,=AB.(1—4~)=AB= ,’, (1) 
wo die Ordnung n des beobachteten letzten Maximums als gross 
vorausgesetzt wurde. Im Falle eines korrigierten Abbildungssystemes 
muss diese Bedingung offenbar so interpretiert werden, dass das 
Auflésungsvermégen fiir Fresnelsche Beugung an einer Kante 
wieder durch die Abbesche Formel gegeben ist. Das heisst, die 
Abbesche Auflésungsbedingung als reine Aperturbedingung gestat- 
tet auch in dieser Anordnung keine Unterschreitung des fiir Gitter- 
striche berechneten Auflésungsvermégens*). 

Einzig bei Beugung an zwei Kanten (Spalt oder Strich) ist es 
méglich, entsprechend der zweimal grésseren Apertur eine zweimal 
bessere Auflésung zu erhalten, wie dies in Fig. 7 der zitierten Arbeit 
nachgewiesen wurde. Das normale Auflésungsvermégen eines Licht- 
mikroskopes (3800 mz) konnte um die Halfte unterschritten werden, 
ithnlich wie bei Dunkelfeldabbildung von realen Objekten. 

Insbesondere aber wurde gezeigt, dass bei sphirisch unkorrigierten 
Systemen, wie sie in der Elektronenmikroskopie die Regel sind, 
theoretisch eine Auflésung erreicht werden kann, die der um 
Gréssenordnungen besseren von korrigierten Systemen entspricht, 
da die Linsenfehler keinerlei Beeintrichtigung des Kontrastes der 
Beugungsinterferenzen nach sich ziehen. Dies bedeutet, dass die bis 
heute aufgelésten Interferenzabstiinde von bestenfalls 10 AE. 
durchaus nicht an der Auflésungsgrenze des Abbildungssystems fiir 
Fresnelsche Beugung liegen. Geniigende Stabilitaét und Monochro- 
masie vorausgesetzt, miissen auch Streifenabstiinde von 1 AE. 
noch getrennt werden kénnen, so dass also von dieser Seite her die 
Gréssenordnung der Atomabstiinde erreicht werden kénnte. 

Ganz ahnlich liegen die Verhiltnisse aber auch bei der Abbildung 
eines periodischen Gitters. Die durch die Beugung entstehenden 
diskreten Strahlenbiindel benutzen tatsichlich nur eine kleine 
Linsenzone (Fig. 1), und die Qualitaét dieser Abbildung hangt nur 
von den Eigenschaften dieser Zone, nicht aber von denjenigen der 
ganzen Linse ab. Insbesondere ist eine unendlich schmale Ringzone 
jeder rotationssymmetrischen Linse einem korrigierten System 
gleichzusetzen, wenn das Zentrum der Linse nicht gleichzeitig 


*) Die hier gegebene Deutung der Formel (1) stammt aus gemeinsamer Diskussion 
mit H. Borrscu. 
5 
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benutzt wird. Aber auch eine Linsenzone von einiger Ausdehnung 
in radialer Richtung (Fig. 1) kann noch recht gute Abbildungs- 
eigenschaften aufweisen, wenn eben die Linsenfehler dieser Zone 


B 











Fig. 2. 
Hellfeld- und Dunkelfeldbild von ZnO-Kristallen. 18500x. 
Aufnahme Triib-Tauber-Elektronenmikroskop. 


nicht mit dem Zustand des Zentrums in Beziehung gebracht wer- 
den miissen. 

Zur Illustration sei an die Abbildung von Kristallen durch einen 
diffraktierten Strahl erinnert. Fig. 2 zeigt eine Aufnahme von 
ZnO-Kristillchen, links im Hellfeld (zweimal umkopiert) und rechts 
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im Dunkelfeld. Die Belichtung im Dunkelfeld ist so gewahlt, dass 
nur die intensiven ,,Nebenbilder‘‘ zur Abbildung gelangen. Beide 
Aufnahmen wurden ohne Objektivblende und bei derselben grossen 
Beleuchtungsapertur von « ~ 7-10-* gemacht. Es zeigt sich deut- 
lich, dass die Nebenbilder trotz der Benutzung der weit fehlerhaf- 
teren ausseren Linsenzonen schirfer abgebildet sind, weil die be- 
nutzte Objektivapertur fiir den diffraktierten Strahl fast genau der 
Beleuchtungsapertur entspricht, wihrend im Hellfeld Beugung und 
Streuung eine starke Vergrésserung der Apertur zur Folge haben. 

Es wird also auf diese Weise méglich sein, ein Atomgitter dadurch 
abzubilden, dass man nach dem Objekt den primiren Strahl sowie 
alle diffraktierten Strahlen mit Ausnahme derjenigen mit einem 
bestimmten Beugungswinkel w ausblendet und diese restlichen 
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Strahlen allein zur Abbildung benutzt (vgl. Fig. 1). Experimentell 
sollten diese Bedingungen erfiillbar sein. Dagegen ist das einfallende 
Strahlenbiindel mit einer gewissen Eigenapertur 4w behaftet, so 
dass auch die diffraktierten Strahlen mit dieser Apertur Aw die 
Linse durchdringen. Dies verursacht natiirlich in der Bildebene B 
einen gewissen Bildfehler. Es ist nun zu untersuchen, welche Be- 
leuchtungsapertur 4 noch zulassig ist, damit die zum Beugungs- 
winkel w gehérige Gitterkonstante d = 4/2 w (fiir die Indices 001 
gerechnet) noch aufgelést werden kann. 

Es sei in Fig.3 G die Objektebene der Objektivlinse L. Die zu 
dieser konjugierte Gaussche Bildebene fiir paraxiale Strahlen be- 
finde sich in B. Infolge der sphirischen Aberration der Linse L 
schneidet der Strahl mit der objektseitigen Apertur w die Achse 
bildseitig in der Ebene S. Die Abbildung eines Punktes P auf der 
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Achse in G durch ein Strahlenbiindel mit dem beidseitigen Offnungs- 
winkel w wiirde in der Bildebene B ein Beugungsscheibchen vom 
Durchmesser ® erzeugen. Die bekannte Beziehung dafiir ist 


D=C,-V- ow, (2) 


wo V =b/a die Vergrésserung bedeutet. C, ist die Seidlsche Kon- 
stante fiir den sphirischen Fehler dritter Ordnung. Wahrend C, in 
der Gausschen Bildebene definitionsgemiss Null wird, ist C;, fiir die 
gebrauchlichen Elektronenlinsen bis zu grossen Aperturen nicht 
von Bedeutung!!). Nun sei w der Beugungswinkel eines ausgeblen- 
deten Diffraktionsstrahles mit der Eigenapertur 4 (vgl. auch 
Fig. 1). Die Durchstossflaiche dieses Strahlenbiindels mit der Linse L 
(welche als unendlich diinn betrachtet wird), ist eine Ellipse, welche 
das Linsenzentrum nicht enthalt. Infolge der spharischen Aberra- 
tion wird die Abbildung durch einen solchen Linsenausschnitt 
astigmatisch, wobei sich die meridionale Bildebene in M, die sagit- 
tale in S befindet. 

Die Strahlen aus allen Richtungen mit dem Beugungswinkel w 
treffen sich in S; somit ist S die gesuchte Bildebene fiir unsere Ab- 
bildung durch die diffraktierten Strahlen. Das Bild des Punktes P 
in S besteht fiir jedes Biindel mit der raéumlichen Offnung w + Jw 
in einer Linie von der Linge y. Diese Grésse y soll berechnet 
werden. 

Wir diirfen folgende Vereinfachungen annehmen: 


V=251, Aw<o, At<s, AD<O, (3) 


so dass quadratische Glieder vernachlassigt und alle Sinus und 
Tangenten durch ihre Bogen ersetzt werden kénnen. 
Nach Fig. 3 ist dann: 
> y= Ax- an’ (4) 


@ =2n-2 \ el 
D+ AD=2An'. (4+ Az) | (5) 


a-o = 2-(b—2) 
a-(w+ Aw) =2' - (b— x— Az) 


Aus (4) und (5) folgt: 
y=O+AO—2n-n'=AG4O. 7 


M4 
Aus (6): 
, —a-Aw-n'-Ax -a-Aw-s-y 


sient bs ing b—z 
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Aw _ y 
@ 2aw 





Dies eingesetzt in (7): 
_ A®-® “2 _@ nes 
oder 


Ao-o. 42 
@ 


meee laa (8) 


eee 
* 2a 


Nun kann aus (2) noch 4@ bestimmt werden: 


A® = dG®/dw- Aw, wobei V konstant bleibt, da 4® in dersel- 
ben Ebene definiert ist wie ® selbst. Dies ergibt: 


A® =8C,-V- 0: Aw=80. 42 
@ 
Somit wird (8) zu: 


Aw 
we ma se 
1 Ae ae @ (9) 


®@ 
pe ee eet a 
*Fse a+ 2a 








Dies ist der Durchmesser der resultierenden Beugungsfigur in der 
Ebene S, welche wir als Bildebene fiir die Abbildung des Atomgitters 
durch eine Schar von diffraktierten Strahlen gewahlt haben. Damit 
die Gitterelemente in dieser Ebene noch aufgelést werden kénnen, 
ist es notwendig, dass die Beugungsfigur in S kleiner ist als die 
Gitterkonstante d- V’ des vergrésserten Gitterbildes. Die Bedingung 
fiir das Zustandekommen einer Abbildung lautet also: 


y Ss d mn ry, (10) 
wobei V’ = (b — 2)/a die Bildvergrésserung in der Ebene S bedeu- 
tet. Aus (9) und (10) ergibt sich somit die Bedingung fiir dw: 


d-.V’ 
2C,-V-a? -( 


Das Verhiltnis V/V’ ist leicht aus der Definition zu berechnen: 


Ls b & 
¥"s"** 


und durch Kombination mit (5) und (6): 


V ®@ 
palit 2an- 


Aos 


1+ 32.) (11) 


2aw 
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Somit vereinfacht sich die Abbildungsbedingung zu: 


Lox d 2d 





= %3-C,-0% 0,-a8 (12) 


weil wir fiir w den kleinsten Beugungswinkel 4/2 d gewahlt haben. 
Die zulissige Beleuchtungsapertur 4w nimmt also mit der dritten 
Potenz des verlangten Auflésungsvermégens d ab. So wird sie fiir 
einen Kristall mit der Netzebenendistanz d = 2 AE. bei A=5-10-1° 
em (zirka 50 kV) und C,=7,5 cm (Messungen an elektrostatischen 
Triib-Tauber-Objektiven) 


Aw <0,9-10~°. 





Aus eigenen Versuchen kann geschlossen werden, dass diese 
Apertur noch keine Stunde Belichtungsdauer verlangt, wenn nicht 
die diffraktierten Strahlen eine ausserordentlich geringe Intensitit 
enthalten. Immerhin bewegt sie sich doch in der Gréssenordnung 
von Minuten, was alle die Bedenken wieder wachruft, die in letzter 
Zeit gegen die Méglichkeit der Abbildung von Atomabstiinden itiber- 
haupt erhoben wurden, wie z. B. der bis heute nicht tiberwundene 
Mangel an Prazision und Stabilitat fiir die Auflésung der kleinsten 
Abstande und die mangelnde Stabilitét der Objekte selbst unter der 
Elektronenbestrahlung?®) 12) 1%), Weiter miisste auch hier eine 
zusatzliche Phasenschiebung angewendet werden, um das Atom- 
gitter tiberhaupt als Amplitudengitter abbilden zu kénnen1*). Da- 
gegen diirfte eine chromatische Filterung fiir diese Anordnung iiber- 
fliissig sein, da die diffraktierten Strahlen ja keine unelastisch ge- 
streuten Elektronen enthalten. Andrerseits bleibt allerdings die 
Frage offen, ob die chromatische Homogenitaét der Elektronen- 
quellen den héheren Anforderungen noch geniigen wird. 

Wie bei allen genannten Vorschligen ist also auch hier die Wahr- 
scheinlichkeit sehr gering, dass in absehbarer Zeit gute Resultate er- 
zielt werden kénnen. Die beschriebene Anordnung diirfte jedoch 
deshalb nicht ganz uninteressant sein, weil es denkbar ist, eine 
Elektronenlinse so zu konstruieren, dass sie fiir gewisse Zonen eine 
verminderte sphirische Aberration aufweist, wenn die Abbildungs- 
eigenschaften fiir achsennahe Strahlen beliebig schlecht sein diirfen. 
In diesem Fall kénnte es auch méglich werden, Abweichungen in 
der Gitterkonstanten mit abzubilden, was das eigentlich interes- 
sante Problem in diesem Bereich ist. 


Ziirich, Laboratorium fiir Elektronen- 
mikroskopie der Fa. Triib, Tauber & Co. AG. 
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Der Zerfall des Mo und die Isomerie des Te” 
von H. Medicus, D. Maeder und H. Schneider (ETH. Ziirich). 
(2. VIIT. 1950.) 


Zusammenfassung. Der Zerfall des Mo®®, das durch Bestrahlung mit langsamen 
Neutronen aus Mo®® entsteht, wurde mittels verschiedener Methoden untersucht 
und ein Termschema (Fig. 1) aufgestellt. Es zeigt sich, dass ca. 87% der B-Zerfille 
iiber ein isomeres Niveau im Tc fiihren. Die Energie des isomeren Uberganges 
betragt nur 1,8 keV. Diesem folgt die bisher als isomerer Ubergang angesprochene, 
nun aber als magnetische Dipolstrahlung erkannte y-Strahlung von 141 keV Ener- 
gie. Bei denjenigen Zerfallen des Mo, die nicht iiber den isomeren Zustand fiihren, 
werden y-Quanten von 728 und 141 keV in Kaskade emittiert. Bei der Umwand- 
lung werden ausserdem noch Quanten von 182 und 360 keV Energie nachgewiesen. 


1. Einleitung. 


Seit den eingehenden Untersuchungen von Srapore und SxGRe?) 
ist bekannt, dass Mo®%® sich durch -Zerfall in Tc9® umwandelt. 
Die Maximalenergie der f-Strahlung wurde von verschiedenen 
Forschern?)?)*) gemessen. Ihre Angaben variieren zwischen 1,0 
und 1,5 MeV. Beim Zerfall wird teilweise ein y-Quant emittiert, 
dessen Energie zu 0,757) und zu 0,71%) MeV bestimmt wurde. 
Mit dieser Linie koinzidieren #-Partikel. Szranorae und SEGRE 
hatten ausserdem erkannt, dass der f-Zerfall des Mo®® zum Teil 
zu einem isomeren Zustand des Tc®® von 6 Stunden Halbwertszeit 
fiihrt. Als isomerer Ubergang wurde eine Konversionslinie von 
136 keV angesehen und vermutet, dass die mit derselben Periode 
abklingende unkonvertierte y-Strahlung von gréssenordnungs- 
miassig gleicher Energie in Kaskade emittiert werde. MANDEVILLE 
und ScHErs*) konnten aber keine Koinzidenzen dieser y-Strah- 
lung mit den erwahnten Konversionselektronen feststellen, woraus 
sie schlossen, dass es sich hierbei einfach um den konvertierten 
und den unkonvertierten Anteil des isomeren Uberganges handle. 
Diese Annahme steht aber in Widerspruch zu der bekannten Tat- 
sache, dass isomere Ubergiinge solcher Halbwertszeit und Energie 
praktisch total konvertiert sind. Im weiteren zeigt es sich, dass 
in den graphischen Darstellungen von Ubergangsenergie und Halb- 
wertszeit der bekannten Isomere nach WiEDENBECK‘) und nach 
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Axe und Dancorr®) das Tc9®* mit den oben erwahnten Daten 
sehr stark aus der deutlichen Gruppierung der Isomere heraus- 
fallt. Dies waren die Griinde, die uns veranlassten, den Zerfall des 
Mo®® und des von ihm gebildeten Tc®® genauer zu untersuchen. 


Am giinstigsten lisst sich Mo%® durch Bestrahlung von Molybdan 
mit langsamen Neutronen erzeugen. In der Bepo-Pile des A.E.R.E. 
in Harwell (England) wurde daher mehrere Male MoO,-Pulver 
wahrend 5 Tagen mit langsamen Neutronen bestrahlt. Durch den 
Neutroneneinfang entstehen aus den Isotopen 94, 95, 96 und 97 
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Fig. 1. 
Zerfallsschema des Mo®? 
a) nach MaNnDEVILLE und Somers, b) nach unsern Untersuchungen. 


wiederum stabile Isotope (mit dem Vorbehalt, dass isomere Zu- 
stande in den entstehenden Isotopen angeregt werden kénnten; 
allerdings wurde hiervon nichts beobachtet). Der n, y-Prozess am 
Mo? ergibt das kurzlebige Mo?! mit 14,6 Min. Halbwertszeit, 
wahrend das Mo®* einen sehr kleinen Einfangsquerschnitt fiir Neu- 
tronen zu haben scheint, was mit der abgeschlossenen Neutronen- 
schale dieses Isotops erklart werden kann. Die einzige in nennens- 
wertem Ausmass auftretende Aktivitit ist diejenige des Mo%® mit 
seiner Tochtersubstanz Tc%*. Der Grundzustand dieses letzteren 
besitzt eine Halbwertszeit von 0,9-10® Jahren. Die davon her- 
riihrende Radioaktivitat beeinflusst unsere Messungen in keiner 


Weise. 
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Durch unsere Untersuchungen gelangten wir zu dem in Fig. 1 
wiedergegebenen Termschema. [hm ist dasjenige, das MANDEVILLE 
und Scuers’) aufgestellt haben, gegeniibergestellt. Das grund- 
sitzlich Neue an dem unsern ist, dass die Energie des isomeren 
Uberganges nur 1,8 keV betragt. Es stiitzt sich auf Messungen der _ 
Elektronen- und y-Strahlung in magnetischen Halbkreis- und 
Linsenspektrographen, B-B, fB-y- und y-y-Koinzidenzmessungen, 
Absorptionsmessungen, Messungen des zeitlichen Verlaufes der 
Aktivitét und Untersuchungen im Proportionalzéhlrohr. Diese 
Mannigfaltigkeit der Untersuchungsmethoden, die erst das Bild 
des Zerfalles rundet, liess es angezeigt erscheinen, fiir die Darstel- 
lung das Termschema vorwegzunehmen und es bei der Besprechung 
der einzelnen Messergebnisse jeweils zu verifizieren. Spins und Pari- 
titen der Energieniveaux sind entsprechend dem Schalenmodell 
nach GorpPrERT Mayer®) angenommen worden. 


2. B-Spektrum und y-Linien des Mo%, 


Zur Untersuchung des 6-Spektrums des Mo®® und der Konver- 
sionslinien des Tc®®* im Gleichgewicht wurde MoO,-Pulver durch 
ein feinmaschiges Sieb auf eine Zaponfolie gestaéubt und die Schicht 
mit einer zweiten Folie bedeckt. Das Gewicht der Quelle betrug 


2 mg/cm? fiir die Messungen tiber 1500 Gauss-cm. Aus Intensitats- 
griinden wurde fiir den energiearmen Teil des Spektrums eine 
Quelle von 5 mg/cm? verwendet. Die Messung wurde im Linsen- 
spektrometer mit einem Auflésungsvermégen von 2,8% durch- 
gefiihrt. Fig.2 gibt das #-Kontinuum und die Konversionslinie 
wieder. Die Maximalenergie des #-Spektrums betragt 1,225 + 
0,015 MeV. Nach dem Termschema muss sich die Abweichung von 
der Geraden im F-K-Diagramm (Fig. 3) im Energiebereich unter 
500 keV zeigen. Die registrierte Abweichung erklart sich allerdings 
auch teilweise aus der Verlangsamung und Riickstreuung der Elek- 
tronen in diesem relativ dicken Praparat. Das Intensitaétsverhaltnis 
der Spektren von 1,2 MeV und 0,5 MeV Maximalenergie kommt 
mit 85:15 im wesentlichen richtig heraus, wenn die Impulsvertei- 
lung des zweiten Partialspektrums mittels der Fermi-Geraden 
extrapoliert wird. 

Dem f-Spektrum sind mehrere Konversionslinien iiberlagert, 
vor allem die zum magnetischen Dipol-Ubergang von 141 keV 
Energie gehérenden. Der Messung lasst sich das ungefaihre Ver- 
haltnis der Zahl der Konversionselektronen dieses Ubergangs zur 
Anzahl der £-Uberginge entnehmen, und daraus kann mittels des 
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Zerfallsschemas der Konversionskoeffizient N-Elektronen: N- 
Quanten des 141 keV-Uberganges berechnet werden. Er betragt 
0,10 + 0,03. 

_ Ausserdem sind auch Konversionslinien eines (182 + 8) keV- 
Uberganges von bedeutend geringerer Intensitat feststellbar. 
Cork, KreLLerR und Sropparp’), die das Konversionslinienspek- 
trum des Mo®® ebenfalls untersucht haben, geben als Ubergangs- 


KU keV 








‘i a 
3000 = 4000 ~— 5000 Oersted-cm 
Fig. 2. 
Elektronenspektrum des Mo®. 








energien 139,6 keV und 179,3 keV an. Sie registrierten zudem eine 
Linie von 167,6 keV, von der wir in unseren allerdings dickeren 
Praparaten keine Andeutung fanden. 

Zur Untersuchung der unkonvertierten y-Strahlung wurde MoO,- 
Pulver in eine 0,5 mm dicke Messinghiilse eingebracht, die ihrer- 
seits in einer 0,5 mm dicken, mit 17 yu-Bleifolie bedeckten Alu- 
miniumhiilse steckte. Damit wurde im Linsenspektrometer das 
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Photo- und Comptonelektronenspektrum ausgemessen (Fig. 4). 
Uber Energie und Interpretation der aufgefundenen Linien gibt 
Tabelle 1 Auskunft. 
Tabelle 1. 
Energien der y-Strahlung aus der Ausmessung des Photoelektronenspektrums. 
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Ausser den Untersuchungen im Spektrometer wurden auch Ab- 
sorptionsmessungen mit geeichten Zihlern vorgenommen. Eine 
Absorptionskurve der y-Strahlung des Mo und des mit ihm im 
Gleichgewicht stehenden Tc ist in Fig. 5, links, reproduziert. Die 
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Fig. 3. 
F-K-Diagramm des Mo®, 


Messung wurde mit einem Aluminiumzahlrohr von 0,2 mm Wand- 
stirke durchgefiihrt, dessen Innenwand mit einer 40 yw dicken 
Goldschicht ausgekleidet war. Durch Kohleabsorber wurde die 
harte 6-Strahlung vom Ziahlrohr ferngehalten. Aus der bekannten 
Sensibilitét kann die Intensitat der beiden starksten Komponenten 
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ermittelt werden. Es ergibt sich daraus, dass die 141 keV-Quanten 
9mal hiaufiger sind als die (728 + 8) keV-Quanten. Aus der Héhe 
der Photoelektronenlinien im Linsenspektrometer lasst sich die 
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Fig. 4. 
Photo- und Comptonelektronenspektrum des Mo®®. 
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Fig. 5. 
Absorption der y-Strahlung in Blei des Mo®® im Gleichgewicht mit Tc®®* (links) 
und des abgetrennten Tc®*, 


Intensitit der dazwischen liegenden y-Linien von 182 + 3 keV und 
360 +6 keV zu (4 + 1,5) %, bzw. (1,5 + 0,5) % derjenigen von 
141 keV abschitzen. 
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Im weiteren interessiert noch das experimentelle Verhaltnis der 
Zahl der y-Ubergiinge zur Zahl der £-Zerfille. Mit geeichten An- 
ordnungen wurden mit f- und y-Ziahlrohren Absorptionskurven 
aufgenommen und diese zerlegt. Es ergibt sich daraus, dass das 
Verhiltnis der f-Zerfille zu den Ubergingen von 141 keV Energie 
0,92 + 0,15 betraigt. Die Unsicherheit riihrt hauptsachlich von der 
Extrapolation der Stosszahl im £-Zahlrohr auf Absorber- und 
Wanddicke Null her. 


Die von Scuwarz und Poot’) an einem deutonenbestrahlten 
Molybdanpraparat im Spektrographen beobachteten y-Linien von 
0,770, 0,815 und 0,840 MeV, die dem Mo®%® oder seinem Folge- 
produkt Tc®* zugeschrieben wurden, gehéren in Wirklichkeit dem 
Tc®5 mit 20 Stunden und dem Tc** mit 104 Stunden Halbwertszeit 
an’), MinLER und Curtiss?) geben auf Grund von Messungen von 
Photoelektronen eine y-Linie des Mo%® von 0,24 MeV Energie an. 
Eine solche Linie konnten wir nicht auffinden. Es mag sein, dass 
die beiden Forscher die L-Photoelektronenlinie der 0,18 MeV- 
Strahlung als K-Linie interpretieren, da ihnen die tatsiachliche 
K-Linie infolge der Nachbarschaft der viel intensiveren 141 keV- 
L-Photoelektronenlinie leicht entgangen sein konnte. 


3. Koinzidenzmessungen am Mo®%, 


Die nach dem Termschema zu erwartenden Koinzidenzen zwi- 
schen dem energieirmeren f-Teilspektrum und der y-Strahlung 
wurden von MANDEVILLE und Scuers%) festgestellt. Aus ihren 
Messungen schlossen diese Forscher auf eine Maximalenergie des 
koinzidenzfahigen Teilspektrums von 0,24 MeV. Wir wiederholten 
ihre Messungen, erhielten aber als Reichweite 0,6 mm in Aluminium, 
was einer Maximalenergie der 6-Strahlung von rund 0,5 MeV ent- 
spricht (Fig. 6). Wird jedoch, anstatt die 8-Strahlung zu absor- 
bieren, die y-Strahlung mit Bleiabsorbern geschwicht, so erkennt 
man aus dem komplexen Verlauf der Absorptionskurve der Koin- 
zidenzen, dass y-Quanten verschiedener Energie mit der f-Strah- 
lung koinzidieren (Fig. 7). Die eine Komponente wird von den 
728 keV-Quanten gebildet, die andere von den 141 keV-Quanten. 
Wegen der schlechten Geometrie verlaufen die Absorptionskurven 
beider Komponenten zu flach. Unter Beriicksichtigung der Sensi- 
bilitéten fiir die beiden y-Energien und einer Konversion der wei- 
cheren Strahlung von 10% ergibt sich, dass die 6-Strahlung mit 
beiden Quanten, wie vom Termschema gefordert, gleich hiufig 
koinzidiert. Eine Bestitigung fiir die im Termschema angegebene 
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y-y-Kaskade ergab sich aus y-y-Koinzidenzmessungen, deren Rate, 
bezogen auf die Zahl der 728 keV-Quanten, der berechneten ent- 
spricht. Dass der zweite Kaskadenpartner wirklich die 141 keV 
Strahlung ist und nicht etwa die schwache 182 keV-Linie, konnte 
ausser an dem Verlauf der Absorptionskurve der Koinzidenzen aus 
B-y-Koinzidenzmessungen im Linsenspektrometer ersehen werden. 
Als Detektor der y-Strahlung diente ein Anthrazen-Szintillations- 
zahler, der gegen die #-Strahlung durch Absorber niedrigen Atom- 
gewichtes geschiitzt war. Aus diesen Messungen (Fig. 8), die aus 
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Fig. 6. 
B-y-Koinz:denzen. Al-Absorber vor £-Zahlrohr. 





Intensitaétsgrinden mit einem 10 mg/cm? wiegenden Praparat 
durchgefiihrt werden mussten, zeigt sich deutlich — neben der 
Tatsache, dass lediglich das energiearme Teilspektrum mit y-Strah- 
lung koinzidiert —, dass Konversionselektronen des 141 keV- 
Uberganges gleichzeitig mit y-Strahlung ausgesandt werden. Die 
als Folge der Emission eines Hiillenelektrons ausgestrahlten Rént- 
genquanten kommen als Kaskadenpartner nicht in Betracht, da 
der Szintillationszihler in der verwendeten Anordnung nicht auf 
solch weiche Strahlung ansprach. Anderseits zeigt sich an der 
Stelle der Konversionslinien der 182 keV-Strahlung keine aus- 
gepragte Spitze. 

Da die Partner der S—y-Koinzidenzen feststehen, kann aus der 
Koinzidenzrate der Bruchteil der 6-Ubergiinge mit kleiner Energie 
berechnet werden. Durch Eichmessungen mit einem Praparat von 
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Au1*8, von welchem bekannt ist, dass praktisch alle 6-Uberginge 
mit y-Strahlung verbunden sind, konnten die Unsicherheiten be- 
ziiglich des Raumwinkels und des Ansprechvermégens des Koinzi- 
denzverstirkers eliminiert werden. Bei den f-y-Koinzidenzen im 
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Fig. 7. 
B-y-Koinzidenzen. Pb-Absorber vor y-Zahlrohr. 
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Fig. 8. 
B-y-Koinzidenzen im Linsenspektrometer. 

Mo*® ist zu beriicksichtigen, dass ein Teil durch die Konversions- 
elektronen des 141 keV-Uberganges und die harte y-Strahlung 
zustande kommt. Die Berechnung ergibt, dass (15 + 3)% der 
B-Ubergiinge mit der y-Strahlung von 728 keV Energie und 
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(16 + 38)% mit den 141 keV-Ubergingen (Quanten plus Elektro- 
nen) koinzidieren. Dies stimmt iiberdies mit dem, was sich aus 
der Analyse des F-K-Diagramms ergibt, iiberein. 

In £-8-Koinzidenzmessungen konnte weiter die Koinzidenz- 
fahigkeit zwischen dem energiearmen Partialspektrum und den 
Konversionselektronen des 141 keV-Uberganges festgestellt werden. 

Dass das £-Spektrum von 1,2 MeV Maximalenergie nicht mit der 
141 keV-y-Strahlung koinzidiert, bedeutet, dass keine £-Zerfille 
direkt auf dieses Niveau fiihren, folglich der Grad der Verboten- 
heit eines solchen Uberganges ein héherer sein muss. Nach unserm 
Termschema wire dieser unter Zugrundelegung der Auswahlregeln 
von GAMow-TELLER zwelfach verboten, im Unterschied zu den 
beiden beobachteten einfach verbotenen, deren f:t-Werte 6,9-10® — 
fiir 1,2 MeV Maximalenergie — und 2,6-10° — fiir 0,5 MeV — 
betragen. 


4. Uber die y-Linien von 182 und 360 keV Energie. 


Im Zerfall des Mo%® ist die Einordnung der intensitatsschwachen 
Ubergiinge von 182 und 860 keV nicht vollig geklart. Eine Méglich- 
keit bestiinde zunachst darin, noch ein drittes Partialspektrum 
anzunehmen, dessen Ubergiinge auf ein Niveau fiihren, das 182 keV 
iiber dem héchsten im Termschema eingezeichneten Niveau des Tc 


liegt. Dies wiirde bedeuten, dass nicht alles, was bisher als Riick- 
streuung im #-Spektrum interpretiert war, tatsachlich Riick- 
streuung ist. Allerdings miissten dann die y-y-Koinzidenzen wegen 
des Auftretens von Dreifachkoinzidenzen haufiger sein als sie tat- 
siichlich sind, bzw. die Sensibilitét unserer Zahlrohre fiir diese 
Strahlung miisste itiberschaétzt worden sein. Auch die B-y-Koinzi- 
denzmessungen (Fig. 6 und 7) bieten keinen Hinweis dafiir, dass 
dieses dritte Partialspektrum existiert. Derselbe Schluss kann aus 
den Koinzidenzmessungen im f-Spektrometer gezogen werden. 
Die 360 keV-Strahlung, die gleich wie die vorher erwahnte nicht 
im abgetrennten Technetium nachgewiesen werden konnte, ist 
so schwach, dass sie an mehreren Stellen des Termschemas wider- 
spruchsfrei eingeordnet werden kénnte. Es ware hier denkbar, dass 
ein so schwaches £-Spektrum mit einer Maximalenergie von 1215 
—3860 keV vorhanden ist, das sich im F-K-Diagramm kaum be- 
merkbar macht. Von der Einzeichnung dieser Linien ins Term- 
schema wurde darum abgesehen. 

Im Hinblick auf diese Linien sei noch darauf hingewiesen, dass 
ihre Energien sowie diejenigen der harten y-Linie sich recht genau 
wie 1:2:4 verhalten. 





H. Medicus, D. Maeder und H. Schneider. 


5. Genetische Zusammenhange. 


Die Tochtersubstanz Tc®* mit 6,0 Stunden Halbwertszeit lisst 
sich vom Mo abtrennen durch Fiallung des letzteren mit Oxychi- 
nolin. Das in Lésung zuriickbleibende Tc kann nach Zuftigen von 
Salzséure als Sulfid gefallt werden. 


Die y-Strahlung von 141 keV wird sowohl bei den Zerfillen 
emittiert, die tiber den isomeren Zustand verlaufen, als auch bei 
denjenigen, die iiber das angeregte Niveau sogleich zum Grund- 
zustand fiihren. Befreit man eine Molybdanprobe vom Technetium, 
so werden daher zunachst nur diejenigen y-Quanten von 141 keV 
feststellbar sein, die beim direkten Ubergang emittiert werden. 
Wenn man den Anstieg der weichen y-Strahlung vom Zeitpunkt 
der Trennung an verfolgt, so liefert die auf diese Zeit extra- 
polierte Intensitat verglichen mit derjenigen im Gleichgewichts- 
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Fig. 9. 
Zeitlicher Verlauf der Intensitaét der 141 keV-y-Strahlung 
nach Abtrennung des Tc-Isomers. 





zustand direkt das Verzweigungsverhialtnis der beiden Zerfalls- 
méglichkeiten. 


Die Genauigkeit dieser Messung hangt davon ab, wieviel vom 
Technetium am Oxychinolin-Niederschlag, der die Molybdinakti- 
vitit enthilt, adsorbiert wird. Durch vergleichende Versuche mit 
Molybdan, das im Zyklotron mit Protonen von 7 MeV Energie be- 
strahlt wurde, konnte mittels der Aktivitét des Tc®*® als Indikator 
festgestellt werden, dass bei Verwendung von viel Lésungsmittel 
weniger als 2% des Tc adsorbiert werden. Aus den Messungen des 
Anstiegs der 141 keV-Aktivitat (Fig. 9) ergibt sich, dass (88 + 2)% 





Der Zerfall des Mo®® und die Isomerie des Tc®®. 83 


aller Zerfille itiber das 6-Stunden-Isomer fiihren. Dieser Wert ist 
etwas grésser als der aus den Koinzidenzmessungen erhaltene. Wie 
zu erwarten, macht die y-Strahlung von 728 keV diesen Aktivitits- 
anstieg nicht mit. 


6. Das Elektronenspektrum des abgetrennten Tc%*. 


Nach dem von Jacosr®) beschriebenen Verfahren ist es méglich, 
das Tc in diinnster Schicht auf Kupferfolien elektrolytisch aufzu- 
bringen. 

Die Untersuchung des Elektronenspektrums wurde sowohl im 
Linsenspektrometer (Fig. 10) als auch in einem Halbkreisspektro- 
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Fig. 10. 
Konversionslinien des 141,2-keV-Uberganges (abgetrenntes Tc%) 
Messung im Linsenspektrometer, Stosszahl nicht durch Ho dividiert. 








meter mit 0,8% Auflésungsvermégen vorgenommen. Das Zahlrohr- 
fenster des letzteren liess Elektronen bis hinunter zu einer Energie 
von 8 keV durch. Abgesehen von Augerelektronenlinien im ener- 
giearmen Bereich fanden wir nur die schon von SEaBore und 
SrGreE aufgefundenen, zur bekannten y-Linie gehérigen Konver- 
sionselektronen. Aus der Energie der K-, L-, M- und N-Linien 
bestimmten wir die Energie dieser Strahlung zu 141,2 + 0,5 keV. 
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Das K:L:(M + N)-Konversionsverhiltnis belauft sich nach un- 
seren Messungen auf (7,9 + 0,5):1:(0,30 + 0,03). Der von FEEN- 
BERG und Hammacxk!4) angenommene direkte £-Ubergang vom 
isomeren Zustand des Tc in den Grundzustand des Rutheniums, 
der in mindestens 2/1000 der Zerfalle auftreten sollte, konnte nicht 
aufgefunden werden. Unsere Messungen schliessen ein Verzwei- 
gungsverhaltnis von mehr als 3-10-* aus. 

Das Spektrum der Photoelektronenlinien, ausgelést aus Blei und 
aus Gold, zeigt nur die y-Strahlung von 141 keV an. Insbesondere 
die schwache y-Linie von 182 keV Energie ist nicht mehr nach- 
zuweisen. 

Zur Bestimmung des Konversionskoeffizienten der 141 keV- 
Linie wurde mit geeichten Zahlern unter bekanntem Raumwinkel 
eine Absorptionskurve der f- und der y-Strahlung (Fig. 5, rechts) 
aufgenommen. 

Aus den Stosszahlen in beiden Zahlrohren ermittelte sich der 
totale Konversionskoeffizient zu 9,5 + 2%. Dies ergibt fiir den 
K-Konversionskoeffizienten ca. 8%. In Tabelle 2 sind die nach 
Hess und Netson?%) berechneten K:L-Verhialtnisse sowie die 
nach Ross et al.44) unter Benutzung dieser K : L-Verhiltnisse 
berechneten totalen Konversionskoeffizienten fiir die in Frage 
kommenden Multipolstrahlungen aufgefiihrt. 


Tabelle 2. 
Theoretische Konversionsverhialtnisse fiir Z = 43 und Hy, = 141 keV. 





Strahlungscharakter Oi ey aK % total 





Elektrische Dipolstrahlung 8,0 0,045 0,057 
Elektrische Quadrupolstrahlung . . 5,6 0,30 0,36 
Magnetische Dipolstrahlung 7,0 0,098 0,114 
Elektrische Oktopolstrahlung. .. . 2,9 1,65 2,24 
Magnetische Quadrupolstrahlung . . 6,4 0,70 0,82 




















Die experimentellen Daten sprechen fiir die Annahme magne- 
tischer, allenfalls elektrischer Dipolstrahlung (vgl. Abschnitt 8). 
Es kann deshalb mit Sicherheit angenommen werden, dass dieser 
Ubergang wegen seines Dipolcharakters nicht derjenige ist, dem 
die Isomerie zuzuschreiben ist. Die Absorptionskurven der Elek- 
tronen und der y-Strahlung zeigen jedoch deutlich, dass keine 
merkliche Elektronen- und y-Strahlung tiber 50 keV (abgesehen 
vom 141-keV-Ubergang) vorhanden sein kann. Der isomere Uber- 
gang muss demnach eine Energie unter 8 keV besitzen. 
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7. Koinzidenzmessungen am Te®*, 


Dem 141 keV-Ubergang hat der eigentliche isomere Ubergang 
voranzugehen. Es muss daher méglich sein, Koinzidenzen zwischen 
diesen beiden festzustellen. Ein elektrolytisch hergestelltes Praparat 
wurde hierzu auf die Innenwand eines Ziahlrohres gebracht und 
neben dieses £-Zahlrohr ein auf die 141 keV-y-Strahlung anspre- 
chendes y-Zahlrohr mit Goldkathode gelegt. Die Konversionselek- 
tronen wurden in den Wanden total absorbiert und konnten darum 
das y-Zahlrohr nicht zum Ansprechen bringen. Die Einzelstosszahl 
im #-Zahlrohr war von der Gréssenordnung 500/sec. Da jedem 
Quant, das im y-Zihlrohr registriert wird, ein isomerer Ubergang 
mit Aussendung eines Elektrons (evtl. auch eines weichen Quants) 
vorausgeht und die Emission beim isomeren Ubergang mit gleicher 
Wahrscheinlichkeit ins Zaihlvolumen oder in die Wand erfolgt, 
muss die Zahl der Koinzidenzen rund die Hélfte (evtl. mehr) der 
Einzelstésse im y-Zahlrohr betragen. Tatsichlich entfielen auf eine 
Koinzidenz (nach Abzug der zufilligen und der durch die kosmi- 
sche Strahlung verursachten) 1,9 + 0,3 Einzelstésse im y-Zaihlrohr 
und 920 im £-Zahlrohr. Unter Beriicksichtigung der entsprechenden 
Raumwinkel und Sensibilititen der Zihlrohre kommt man so auf 
ein Verhialtnis der emittierten Elektronen zu den y-Quanten von 
1,1 + 0,4. Man kénnte versucht sein anzunehmen, dass das y- Quant, 
das im y-Zahlrohr gezéhlt wird, schon das $-Zahlrohr zum An- 
sprechen gebracht habe, und dass gar keine Kaskade vorliege. 
Compton- und Photoeffekt kommen aber zur Erklairung einer 
solch hohen Einzelstosszahl nicht in Frage, da die Gréssenordnung 
der Ansprechwahrscheinlichkeit auf y-Strahlung dieselbe sein 
miisste wie bei einem normalen Zihlrohr. Der Riickstoss der Kerne 
bei der Emission eines y-Quants ist aber zu klein, um das Ziahlrohr 
mit so hoher Wahrscheinlichkeit zum Ansprechen zu bringen. 

Fir eine erste Orientierung tiber die Art der weichen Strahlung 
wurde das Praiparat durch diinne Nylonfolien abgedeckt. Aus der 
starken Absorption ergab sich, dass die koinzidenzfaihige Strah- 
lung extrem weich war. 


8. Untersuchungen im Proportionalzahlrohr. 


Zur Messung sehr kleiner Energien ist heute der Proportional- 
zahler eines der geeignetsten Mittel. Seine Anwendung beschrinkte 
sich bisher auf die Untersuchung gasférmiger radioaktiver Sub- 
stanzen, die dem Fiillgas beigegeben wurden oder von elektro- 
magnetischer Strahlung, die man durch ein Fenster ins Zahlrohr 
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eintreten liess. Auch im Falle des Technetiums wire es wohl-méglich 
gewesen. das sehr leicht fliichtige Tc,O, in einem auf ca. 150° C 
geheizten Zahlrohr zum Verdampfen zu bringen. Wir zogen es jedoch 
vor, auf Kupferfolien elektrolysierte Priparate zu verwenden, die 
an der Zaihlrohrwand befestigt wurden. 

Die Registrierung der Impulse nahmen wir mit einem einfachen 
Impulsspektrographen??) vor. Fig. 11 zeigt eine Aufnahme, fiir die 
das Zahlrohr (Durchmesser 2,2 cm, Linge 5,5 cm) mit 85 mm 
Argon und 15 mm Athylalkohol gefiillt war. Mit der K-Strahlung 
des Mn, die von einem Fe55-Praéparat emittiert wird und durch ein 
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Fig. 11. 
Impulsspektrogramm der Tc®®*-Strahlung. 
= Null-Linie, erzeugt durch kinstliche Impulse 
8 = Ansprechschwelle des Impulsspektrographen 
MnK = Kichlinie (Fe55-Praparat, ausserhalb des Zahlrohrs) 
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Fenster ins Zahlrohrinnere eintritt, wurde die Energieeichung vor- 
genommen. Da Konversionselektronen und nachfolgende Réntgen- 
quanten teilweise zusammen im Gas absorbiert werden, stellt die 
obere Grenze der registrierten Verteilung die Totalenergie des 
Uberganges dar. Eine Diskussion der Wandeffekte, die gewisse 
Aufschliisse tiber die Konversionsverhiltnisse liefern kénnen, findet 
sich in der zitierten Arbeit??). 


Bringt man das Priaparat nicht an der Zahlrohrwand, sondern 
auf einer vom eigentlichen Zaihlvolumen durch ein Gitter abge- 
schirmten Hilfselektrode an, dann ergeben sich neue Méglichkeiten 
fiir die Unterscheidung zwischen Elektronen und Quantenstrah- 
lung. Bei geniigend hohem Gasdruck werden die emittierten Elek- 
tronen vollig im Vorraum zwischen Praparat und Gitter absorbiert. 
Die von ihnen im Gas freigemachten Sekundirelektronen kénnen 





Der Zerfall des Mo®® und die Isomerie des Tc®®. 87 


durch Anlegen einer positiven Spannung der Gréssenordnung 10.... 
100 V an das Praparat auf dem letzteren gesammelt und daher vom 
Zahlvolumen abgehalten werden. Gleichzeitig kann man durch 
passende Wahl des Fiillgases dafiir sorgen, dass der Grossteil der 
vom Praparat emittierten Quantenstrahlung im Zahlvolumen ab- 
sorbiert wird. Damit kann auf eine sehr wirksame Weise eine 
schwache Quantenstrahlung hervorgehoben werden, die sonst im 
Elektronenuntergrund untergehen wiirde. Beim Anlegen einer 
negativen Spannung an das Praparat wird hingegen erreicht, dass 
die im Vorraum freigemachten Elektronen in den Zahlrohrraum 
hineingezogen werden. Uber dieses Verfahren soll in einem spateren 
Artikel eingehender berichtet werden. 


Die Messungen im Proportionalzihler ergeben fiir die Gesamtener- 
gie des Uberganges 1,8 + 0,8 keV. Ein unkonvertierter Anteil konnte 
nicht beobachtet werden, hingegen treten M-Réntgenquanten auf, 
womit bewiesen ist, dass Konversion der Strahlung in der M-Schale 
stattfindet. Von N-Réntgenquanten, deren Energie nur ungefahr 
60 eV betragt, was durchschnittlich 2 in Freiheit gesetzten Elektro- 
nen entspricht, konnten nur unsichere Andeutungen erhalten wer- 
den. Dazu ist allerdings zu bemerken, dass ein grosser Teil der 
Uberginge wohl strahlungslos durch Augerprozesse verlauft. In 
der Tat wurde in der Elektronenstrahlung eine merkliche Anzahl 
Elektronen extrem niedriger Energie gefunden, so dass die N- 
Konversion vergleichbar mit der M-Konversion zu sein scheint. 


Es ist anzunehmen, dass dieser Ubergang die Lebensdauer des 
isomeren Tc®® bestimmt, und dass ein direkter Ubergang in den 
Grundzustand trotz viel héherer Energie (141,2 + 1,8 = 148 keV) 
wesentlich unwahrscheinlicher ist*). Die Ubergangsordnung A des 
letzteren muss daher — da A = 4 nach Axe und Dancorr eine 
Lebensdauer von wenigen Minuten ergibe — mindestens A = 5 
betragen, wihrend fiir den isomeren Ubergang von 1,8 keV Energie 
mit 6 Stunden Halbwertszeit die Extrapolation der in diesem 
Bereich sehr unsicheren Energie-Lebensdauerbeziehung etwa auf 
A = 3 fiihren wiirde. 


Bei einem Spin des Grundzustandes von 9/2, wie er sich aus dem 
Schalenmodell*) ergibt, kann die Drehimpulsdifferenz bis zum 
isomeren Zustand héchstens 4 Einheiten erreichen, wobei man fiir 
den letzteren den Spin 1/2 annehmen muss. Um nun einen direkten 


*) Entsprechende Konversionselektronen waren nicht beobachtbar. Allerdings 
ist zu beachten, daB die Nachbarschaft der viel intensiveren Konversionslinie des 
141 keV-Uberganges einen solchen Nachweis schwierig macht, indem sich die 
H o-Werte nur um 0,8% voneinander unterscheiden. 
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Ubergang in den Grundzustand mit A = 4 auszuschliessen, mitissen 
wir dem isomeren Niveau die entgegengesetzte Paritaét zuordnen, 
so dass die Strahlung niedrigster Ordnung beim direkten Ubergang 
diejenige eines magnetischen 24-Poles ist. 

Der 141 keV- Ubergang ist nach Abschnitt 6 mit einer Dreh- 
impulsinderung um eine Einheit verbunden und muss sich mit dem 
vorangehenden isomeren Ubergang zu der Gesamtdifferenz von 
4 Einheiten zwischen isomerem und Grundzustand kombinieren. 
Kine Spinainderung um 8 Einheiten beim isomeren Ubergang ist 
nun mit der Lebensdauer sowohl bei elektrischer als auch magne- 
tischer Oktopolstrahlung vertraglich, wenn man bedenkt, dass bei 
so niedriger Energie die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir magne- 
tische Strahlung dieselbe Gréssenordnung erreicht wie fiir elek- 
trische Strahlung gleicher Multipolordnung. Auch die Konversions- 
verhaltnisse des nachfolgenden Dipoliiberganges liefern keine klare 
experimentelle Entscheidung zwischen elektrischer und magneti- 
scher Strahlung. Wir haben deshalb in Figur 1 die Frage nach der 
Paritaét des 141 keV-Zustandes offen gelassen. Das Schalenmodell 
spricht allerdings zugunsten einer ungeraden Paritét dieses Zu- 
standes, womit denn der isomere Ubergang von 1,8 keV Energie als 
magnetische Oktopolstrahlung, der nachfolgende von 141 keV als 
elektrische Dipolstrahlung festgelegt wire. 


Herrn Dr. Se,icman, Harwell, méchten wir fiir die Bestrahlung 
in der Pile und die treffliche Organisation des Transportes nach 
Ziirich unseren Dank aussprechen. Unser Dank gilt vor allem auch 
Herrn Dr. E. Jacost, der die chemischen Trennungen durchfiihrte, 
sowie Herrn Prof. Dr. P. Scuerrer fiir das anspornende Interesse, 
das er dieser Arbeit widmete. 
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